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Einleitung
Beugungsmethoden mit divergenten Photonen, Röntgen-, Synchrotron- und Neutronen-
Strahlen verzeichnen in den letzten Jahren eine enorme Entwicklung. Diese umfaßt
beispielsweise die Charakterisierung photonischer Kristalle mit divergentem Laserlicht
durch optische „Pseudo-Kossel“-Interferenzen, die Neutronen- und Röntgenholographie
mit Kossel-Linien als inhärentem Bestandteil, den Nachweis des Neutronen-„Kossel“-
Effekts an inkohärent gestreuten thermischen Neutronen und den Vorschlag, Kossel-
Linien in asymmetrischer Beugungsgeometrie als neue deutlich besser kollimierte Rönt-
genquelle zu nutzen (Kap. 1). Darin zeigt sich, daß die Diffraktion mit innerer oder äu-
ßerer Quelle divergenter Strahlen eines der faszinierendsten Forschungsgebiete darstellt.
Diese Arbeit beschäftigt sich mit drei divergenten Beugungsmethoden, die im Raster-
elektronenmikroskop (REM) eingesetzt werden: der röntgenographischen Kossel-, der
Weitwinkel-Mikrobeugung sowie der Rückstreuelektronen-Kikuchi-Beugung (Kap. 1).
Die Kossel-Interferenzen zählen dabei aufgrund ihres äußerst umfangreichen Informati-
onsgehaltes zu den leistungsfähigsten röntgenographischen Mikrobeugungsverfahren.
Das Hauptziel dieser Arbeit besteht darin, den Einfluß von Kristallfehlern auf Kossel-
und Weitwinkel-Interferenzen zu untersuchen. Punktförmige (statistisch verteilte), li-
nienartige und flächenhafte Kristalldefekte sollen entsprechend ihrer Dimension syste-
matisch studiert werden. Dabei wird angestrebt, neue Möglichkeiten zu schaffen, um
auch im Rasterelektronenmikroskop zerstörungsfrei an kompakten Proben Kristallfehler
bestimmen zu können. Aufgrund der hohen Empfindlichkeit der Röntgenmethoden ist
die Untersuchung von Kristallfehlern erfolgversprechend. Die drei Beugungsverfahren
zeichnen sich durch ihre hohe laterale Auflösung aus und können in der Kombination zu
umfangreichen Aussagen führen. Ein Qualitätssprung läßt sich erreichen, wenn neben
präzisen Gitterkonstanten, Eigenspannungen usw. auch Kristallfehler erfaßbar sind und
dadurch die Realstruktur quantifiziert werden kann (Kap. 5).
Dazu ist es nötig, das REM CamScan CS44 unter Ausnutzung des großen Rezipienten
so zu erweitern, daß ein für diese drei Interferenz-Verfahren einheitliches Aufnahme-
system zur Verfügung steht. Die methodische und apparative Entwicklung muß zu einer
gerätetechnischen Spezifikation führen, die eine Aufnahme der Röntgeninterferenzen
auch in situ gestattet. Mit einem CCD-Detektor wären die röntgenographischen Kossel-
und Weitwinkel-Beugungsdiagramme sofort verfügbar, und die Kristallinformationen
ließen sich unmittelbar auswerten. Außerdem würde damit das bisherige umständliche
und zeitaufwendige Röntgenfilmverfahren abgelöst werden (Kap. 2).
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Ein Schwerpunkt ist die Erarbeitung neuer Auswertungsmethoden, um generell Defekte
im Kristall zu finden und deren Untersuchung mit diesen Verfahren zerstörungsfrei in
Rückstrahlrichtung zu ermöglichen. Die Weitwinkel-Kurven vierter Ordnung und de-
ren komplexe Entstehungskurven müssen dazu simuliert und auf der Probenoberfläche
punktweise zugeordnet werden. Zur Auswertung soll ein für alle drei Beugungsme-
thoden, sowohl für die Röntgen- als auch die Elektronenbeugung, einheitliches Pro-
gramm entwickelt werden, daß die Simulation vor allem der Weitwinkel-, aber auch der
Kossel- und daneben der Rückstreu-Kikuchi-Interferenzen gestattet. Diese Simulation
muß die Vielfalt aller sowohl gerätetechnischen als auch kristallographischen Parameter
berücksichtigen und die aufwendige Auswertung, insbesondere die Reflexindizierung,
der komplexen Röntgeninterferenzaufnahmen wesentlich erleichtern. Erst die Zusam-
menführung dieser Methoden ermöglicht auch die Erfassung komplizierter Kristallde-
fekte (Kap. 3).
Der Anwendungsbereich des Weitwinkel-Verfahrens in Rückstrahlrichtung soll auf fein-
körnige polykristalline Materialien erweitert werden. Dazu müssen die in diesem Fall
auftretenden komplexen Reflexabschnitte simuliert, indiziert und einzelnen Körnern zu-
geordnet werden, um eine Einzelkornanalyse vornehmen zu können. Zur ortsaufgelösten
Mikrostrukturbestimmung an massiven polykristallinen Materialien stehen nur wenige
Methoden zur Verfügung, z. B. die Rückstreuelektronen-Kikuchi-Beugung. In der Ar-
beit wird deshalb das Ziel verfolgt, durch die Weitwinkel-Mikrobeugung die an einzel-
nen Körnern zu gewinnenden Kristall- und Realstrukturparameter beträchtlich zu erwei-
tern (z. B. Versetzungsdichtevariation und Kristallfehler innerhalb eines Korns, Kap. 4).
Ein zusätzliches Ziel ist es, im Rahmen dieser Arbeit eine Literaturübersicht zu ge-
ben, weil das Gebiet inzwischen relativ umfangreich ist, und die zahlreichen wertvollen
Anwendungen des Kossel- und Weitwinkel-Verfahrens hervorgehoben werden sollen.
Durch die CCD-Detektion und die einfachere Auswertung der Beugungsaufnahmen mit
einem Simulationsprogramm, ist zukünftig von einer breiteren Anwendung der Verfah-
ren auszugehen.
Die Ergebnisse dieser Dissertation wurden in zahlreichen Vorträgen auf nationalen und
internationalen Tagungen vorgestellt, dem „7th European Workshop on Modern Deve-
lopments and Applications in Microbeam Analysis (EMAS)“, 6. – 10. Mai 2001 in Tam-
pere, Finnland, dem „15th International Congress on Electron Microscopy (ICEM)“, 1.
– 6. September 2002, Durban, Südafrika, der 12. Tagung „Angewandte Oberflächenana-
lytik (AOFA)“ in Kaiserslautern, 15. – 19. September 2002, der „Microscopy Confe-
rence“, 31st Conference of the DGE, in Dresden, 7. – 12. September 2003, sowie dem
„XVIIth International Congress on X-ray Optics and Microanalysis (ICXOM)“, 22. –
26. September 2003 in Chamonix Mont Blanc, Frankreich.
2
1. Divergente Mikrobeugungsmethoden
1.1. Kossel-Interferenzen
1.1.1. Chronologie
Ein neues Jahrtausend hat begonnen und man blickt im Jahr 2004 auf 70 Jahre Ent-
wicklung im Gebiet der Kossel-Interferenzen zurück. Vorhandene Übersichtsartikel be-
schränken sich auf Zeiträume von ca. 10 Jahren [238,247,268], eigene Ergebnisse [251]
oder spezielle Themen [78,234,241]. Die Tabelle 1.1 gibt daher zusammen mit weiteren
Abschnitten dieser Arbeit einen möglichst umfassenden aber sicher nicht vollständi-
gen Überblick wichtiger Entwicklungsschritte der Kossel-Interferenzen bzw. von expe-
rimentellen Entdeckungen, die in engem Zusammenhang dazu stehen. Darüber hinaus
bietet sich ein Vergleich mit der Entwicklung der Kikuchi-Interferenzen an (s. Tab. 1.5,
S. 19). Aufgrund der in Abschn. 2.6 (S. 55) diskutierten Gegebenheiten ist abzusehen,
daß sich die Kossel-Technik in ca. 5-10 Jahren zu einer weitverbreiteten und kommerzi-
ellen Methode in der Rasterelektronenmikroskopie entwickeln wird.
Tab. 1.1.: Chronologie der Kossel-Interferenzen
1924: W. KOSSEL [124] diskutierte Beobachtungen von G. L. CLARK und W. DUANE [46–48]
und sagte die „Interferenzen aus Gitterquellen“ vorher, die von M. von LAUE, W. FRIED-
RICH und P. KNIPPING zunächst 1912 als Ursache für Interferenz-Erscheinungen bei
Röntgenstrahlen vermutet wurde.
1934: W. KOSSEL, V. LOECK und H. VOGES [129] entdeckten die Gitterquelleninterferenzen
(Kossel-Interferenzen) bei der Elektronenstrahlanregung von Cu1.
1935: M. von LAUE [152–155] stellte die dynamische Theorie der Kossel-Interferenzen auf.
G. BORRMANN [18, 19] erhielt Kossel-Linien bei Röntgenstrahlanregung.
1936: W. KOSSEL [125, 126] befaßte sich mit der Systematik der geometrischen Lage der
Kossel-Interferenzen und führte Gitterkonstantenmessungen an Cu durch.
H. VOGES [259] untersuchte die Hell-Dunkel-Feinstruktur der Kossel-Linien.
1938: H. OTT [182] deutete die Feinstruktur der Kossel-Linien mit der wellenkinematischen
Theorie für dünne Schichten als Effekt der Überlagerung von primärer u. gebeugter Welle.
G. BORRMANN [20] erzielte röntgenangeregte Kossel-Linien in Durchstrahlung.
1948: E. MORITZ [173,174] untersuchte die Geometrieabhängigkeit der Kossellinienintensität.
1Eine historische Betrachtung wird in [24] gegeben.
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1. Divergente Mikrobeugungsmethoden
1962: W. SCHÜLKE und O. BRÜMMER [203,204] verglichen die Röntgeninterferenzen bei ko-
härenter und inkohärenter Lage der Röntgenquelle zum Kristallgitter und berücksichtig-
ten die Absorption in der dynamischen Theorie.
1966: H.-J. ULLRICH und S. DÄBRITZ sowie Mitarbeiter [52,236,252] wiesen die tetragonale
Verzerrung des kubischen Gitters an einem FeAl-Kristall nach.
1968: H.-J. ULLRICH, S. DÄBRITZ und H. SCHREIBER [53, 66, 237, 242] entwickelten die
Hochtemperatur-Kossel-Technik, untersuchten Cu, Fe3O4 und die Gitterumwandlungen
α  γ des Fe [53, 66, 237, 242] sowie α  β an Co [237].
1973: O. BRÜMMER et al. [37] verifizierten M.V. LAUEs’ [155] Annahme über den Kossel-
Effekt an nichtzentrosymmetrischen Kristallen (Verletzung der FRIEDELschen Regel1)
für den symmetrischen Laue-Fall an GaAs (später an GaP, ZnS (1975) [39, 178]).
1974: D. STEPHAN et al. [218] berücksichtigten in der dynamischen Theorie die Absorption,
behandelten die Intensitätsprofile der Kossel-Linien theoretisch für den BRAGG- u. LAUE-
Fall in Rück-/Durchstrahlrichtung für die Elektronen- und Röntgenstrahl-Anregung.
H.-J. ULLRICH et al. [254] wiesen die Ungültigkeit der Regel nach Friedel für den sym-
metrischen Bragg-Fall an ZnS nach.
V. GEIST und R. FLAGMEYER [82] zeigten den durch 1 MeV Protonen-induzierten Kossel-
Effekt an GaP-Halbleitereinkristallen (Reflex (111), P-Kα-Strahlung) und zugleich das
Versagen der Friedelschen Regel im symmetrischen Bragg-Fall (s. dazu auch in [80,181]).
J. B. ROBERTO et al. [192] bzw. H.-J. ULLRICH et al. [253] nahmen unabhängig vom
eben genannten Nachweis und voneinander kurz danach Protonen-induzierte Kossel-Auf-
nahmen an Metallkristallen auf (Ep = 2 MeV an Cu bzw. Ep = 5  6 MeV an Fe und Ni).
J.P. HANNON, N.J. CARRON und G.T. TRAMMELL [96, 97] leiteten die dynamische
Theorie der Kossel-Interferenzen direkt ohne Reziprozitätssatz für die Beugung der von
Atomen im Kristallgitter ausgesandten γ-Strahlen beim Mößbauer-Effekt her.
1976: D. STEPHAN, H.-J. ULLRICH, G.E.R. SCHULZE [221] veröffentlichten theoretische und
experimentelle Arbeiten zu Linienprofil-Ausläufern und deren Verwertung in der Kristall-
struktur-Analyse. Die Ursache für beobachtete Schwärzungsfelder wurde aufgeklärt.
1985: J.T. HUTTON, G.T. TRAMMELL und J.P. HANNON [114] schlugen die Synchrotronan-
regung von Kossel-Interferenzen zur Phasenbestimmung des Strukturfaktors vor.
1986: D. STEPHAN und V. GEIST [220] leiteten die analytischen Formeln für die Kossel-Linien-
profile vollständig für beliebige Beugungsgeometrien ab, d. h. alle BRAGG- und LAUE-
Fälle, für einen „dickeren“ Einkristall im Rückstrahlbereich.
1991: CH. SCHETELICH und V. GEIST [200] wiesen den Kossel-Effekt an Quasikristallen nach.
Die ikosaedrische [29, 30] und dekagonale Symmetrie [201, 260] wurde untersucht [198,
199] sowie die dynamische Röntgenbeugung beobachtet [201].
1Die FRIEDELsche Regel besagt, daß bei der Röntgenbeugung die Reflexe (hk l) und (h̄ k̄ l̄) nicht zu
unterscheiden sind, d. h. es kommt zu den Symmetrien des Kristall noch ein Inversionszentrum hinzu [155].
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M. TEGZE und G. FAIGEL [227] zeigten anhand numerischer Modelle, daß die atomar-
aufgelöste Röntgenholographie möglich ist.
1992: H.-J. ULLRICH et al. [250] registrierten gleichzeitig Kossel- und Laue-Interferenzen durch
polychromatische Synchrotronstrahlanregung.
1993: T. TAKAHASHI und M. TAKAHASI [226] analysierten Kossel-Linienprofile mit einem
Ge-Festkörperdetektor bei kontrastreicher monochromatischer Synchrotronanregung.
1995: M. TEGZE und G. FAIGEL [228] wiesen die Röntgenfluoreszenzholographie mit atoma-
rer Auflösung durch Anregung mittels Röntgenröhre experimentell an SrTiO3 nach.
T. GOG et al. [92] zeigten die (Mehrfach-Energie-) Röntgenholographie durch Streuung
einfallender monochromatischer Synchrotronröntgenstrahlung an Fe2O3.
1996: J. BRECHBÜHL, J. BAUCH und H.-J. ULLRICH [28] maßen Eigenspannungen im Mi-
krobereich mittels synchrotronangeregter Kossel-Beugung.
1.1.2. Kossel-Interferenzen und Röntgenholographie
Kossel-Effekt, Helldunkelstruktur, Schwärzungsfelder Beim Kossel-Effekt [127]
wird die Emission charakteristischer Röntgenstrahlung im untersuchten kristallinen oder
quasikristallinen Volumen ausgenutzt. Die Anregung erfolgt mit Elektronen-, Ionen-,
Protonen- oder Röntgen- bzw. Synchrotronstrahlen (s. Abschn. 1.1.3). Die beschossenen
Gitteratome sind Ausgangspunkte von Kugelwellen, die an allen anderen getroffenen
Gitterpunkten gebeugt werden, welche wiederum zu Entstehungsorten sich sphärisch
ausbreitender Streuwellen werden usf. Aufgrund des dreidimensionalen Kristallgitters
ergeben sich komplexe Interferenzerscheinungen, und das resultierende Wellenfeld muß
im Rahmen der dynamischen Theorie der Röntgenstrahlinterferenzen behandelt wer-
den. In der Untergrundschwärzung außerhalb des Kristalls tritt eine Schar rein dunkler
und heller Kegel und außerdem solche mit helldunkler Feinstruktur oder Dunkelhell-
struktur auf, d. h. einem hellen Saum auf der kurzwelligen (konvexen) Seite des Ke-
gelmantels folgt ein dunkler Anteil bzw. umgekehrt. Die Kristallstruktur bestimmt die
geometrischen Lagen und Intensitäten der Kossel-Kegel, die zu Ehren des Entdeckers
W. KOSSEL so benannt werden. Weiterhin ist das Auftreten von sog. Schwärzungsfel-
dern charakteristisch, d. h. von mehreren Kegeln eingegrenzte Bereiche geänderter mitt-
lerer Untergrundhelligkeit auf dem ebenen Detektor. Ein Feld dunklerer Schwärzung
wird von einer größeren Anzahl von Kossel-Linien begrenzt als eines mittlerer Schwär-
zung. Die dunklen Profilausläufer weisen jeweils in das Feld mit dunklerer Schwär-
zung hinein, während dies bei hellen Feldern umgekehrt ist. Die im gleichen Sinn mit
der Feldschwärzung auftretende Helldunkelstruktur der Kossel-Linien wurde schon von
H. VOGES (S. 718 in [259]) festgestellt. Allerdings bemerkte er, daß die Schwärzungs-
stufen scheinbar nicht an das Auftreten des Helldunkeleffektes gebunden sind, da sie an
rein dunklen und hellen Linien unverändert bestehen bleiben. Die Helldunkelstruktur
und die Schwärzungsfelder lassen sich nur mit der dynamischen Beugungstheorie auf
eine Ursache zurückführen [221] (s. Abschn. 1.1.4, S. 10).
5
1. Divergente Mikrobeugungsmethoden
Röntgenholographie Die interferierende Röntgenfluoreszenzstrahlung wird von Quel-
len innerhalb des Kristalls emittiert, deshalb bezeichnet man sie als Gitterquelleninter-
ferenzen. Da beim Kossel-Effekt die emittierenden Atome gleichzeitig die beugenden
Atome sind, erfolgt hier eine Überlagerung der primären und gebeugten Strahlung der
Atome. Damit geht der Phasenwinkel (Phasenverschiebung des gebeugten zum primären
Strahl) in die Form der Kossellinien ein (Linienprofil). Die Erhaltung der Phaseninfor-
mation ist eine entscheidende Besonderheit dieses Röntgeninterferenzverfahrens. Das
Intensitätsprofil der Kossel-Interferenzen hängt damit, im Gegensatz zu gewöhnlichen
Röntgenverfahren, empfindlich direkt von den Positionen der emittierenden und reflek-
tierenden Atome in der Gitterzelle ab. Folglich lassen sich die Kosselschen Gitterquel-
leninterferenzen zur Röntgenholographie verwenden, denn sie stellen eine Aufzeich-
nung der Interferenzerscheinungen zwischen Primärwelle und den gestreuten Wellen -
sozusagen ein Fourier-Hologramm des Kristallgitters - dar.
Die aktuellen Untersuchungen zeigen, daß mit dem Gitterquellenkonzept, das den
Kossel-Interferenzen zugrunde liegt, entsprechende Hologramme mit Röntgenstrahlen
und Neutronen, B. SUR et al. (2001) [222], generiert werden können. Bei der Rönt-
genholographie erfolgt die Anregung bisher mit einer Röntgenröhre (lange Aufnahme-
zeiten) oder mit intensiven Synchrotronstrahlen. Aus meist an Einkristallen aufgenom-
menen Röntgenhologrammen, mit Kossel-Linien als inhärentem Bestandteil, kann drei-
dimensional die atomare Nächste-Nachbar-Umgebung des Quellenatoms rekonstruiert
werden, B. ADAMS et al. [1,2], T. HIORT et al. [110] S. MARCHESINI et al. [164,165],
M. TEGZE et al. (2000) [229, 230]. Die Kossel-Beugung entspricht dem umgekehrten
Prinzip der Methode der stehenden Röntgenwellen [163], T. GOG et al. [91, 93] .
PSfrag replacements
Elektronen-,
(Röntgen-,
Protonen
Ionen- oder
Synchrotron-)
strahl
Röntgenstrahlung
Detektorebene
hkl
Kossel-Reflex
Kristallbereich
primärer Kossel-Kegel
Komplementärkegel
Netzebenen (hkl)
Austrittsfläche

n
Ψ0Ψh

K0

Kh
[hk l]
[h̄ k̄ l̄]
ϕ
dhkl
θB hk
l
ϑ
Abb. 1.1.: Prinzip der Kossel-
Röntgeninterferenzen im Detail
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Beugungsgeometrie Die Geometrie der Kossel-Linien, keinesfalls deren Linienfein-
struktur, läßt sich anschaulich erklären, wenn man die Röntgenbeugung als Reflexion
der divergent einfallenden Strahlen an den Netzebenenscharen des Kristalls deutet. Falls
die Wellenlänge λ einer der angeregten Eigenstrahlungen der Atome klein gegen die
Gitterkonstanten ist, wird die BRAGG-Gleichung
2dhkl sinθBhkl  nλ (1.1)
erfüllt. Die Indizes hkl bezeichnen die Gitterebenen des Kristalls, dhkl deren Netzebe-
nenabstand, θBhkl den BRAGG-Winkel zur Netzebenenschar (hkl) und n die Beugungs-
ordnung. Da im Gegensatz zu anderen Röntgenmethoden alle Einfallsrichtungen gleich-
zeitig auftreten, wird der BRAGG-Bedingung rotationssymmetrisch genügt. Sofern der
Strukturfaktor Shkl nicht verschwindet, liegen die resultierenden Interferenzen auf ge-
raden Kreiskegeln, sog. Kossel-Kegeln, mit dem halben Öffnungswinkel ϑ = (90° -
θBhkl ). Die Kegelachse [hk l] koinzidiert mit der Normale der reflektierenden Netzebe-
nen (hkl), wie in Abb. 1.1 illustriert. Die Beugungsaufnahmen zeigen ein System von
Kurven, welche man als Schnittlinien der Kossel-Kegel mit der Detektionsebene (bisher
meist Röntgenfilm) interpretieren kann, d. h. Kegelschnitte, Kurven 2. Ordnung in der
Ebene. Neu entwickelte Aufnahmemethoden werden im Abschn. 2.3 (S. 30) vorgestellt,
ein Beispiel einer Kossel-Aufnahme mit CCD-Detektor gibt Abb. 2.26a (S. 59) wieder.
Je nach Lage der Netzebenenschar bzgl. der Aufnahmefläche beobachtet man in einer
Beugungsaufnahme Kreise, Ellipsen, Hyperbeln und Parabeln mit von der Umgebung
abweichender Intensität. Die nichtgebeugte Röntgenfluoreszenz- und die Bremsstrah-
lung bewirken den Untergrund. Die Beugungsgeometrie der Kossel-Kegel, die stark die
Intensitätshöhe und Breite der Kossel-Linien beeinflußt, charakterisiert der Parameter
b  Γ0
Γh
 cosΨ0
cosΨh  (1.2)
Ψ0 und Ψh sind die Winkel zwischen der Oberflächennormale

n und der Richtung zum
oberen Scheitelpunkt des Primär- (

K0) bzw. Komplementärkegels (

Kh), s. Abb. 1.1 bzw.
1.2 [155]. Der Geometriefaktor b variiert wie in Tab. 1.2 angegeben von 0 bis  ∞, je
nach Interferenzfall. ϕ ist der Winkel zwischen Kristalloberfläche und Netzebenenschar.
Tab. 1.2.: Beugungsgeometrien
ϕ b
Symmetrischer BRAGG-Fall 0° -1
Asymmetrischer BRAGG-Fall 0° < ϕ < θBhkl < -1
Übergang BRAGG  LAUE-Fall θBhkl  ∞
Asymmetrischer LAUE-Fall θBhkl < ϕ < 90° > +1
Symmetrischer LAUE-Fall 90° +1
Übergang LAUE  BRAGG-Fall 180  θBhkl 0
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PSfrag replacements
BRAGG-Fall LAUE-Fall
Austrittsfläche

n

n 
K0

K0
Ψ0
Ψ0
Ψh
Ψh

K 0

K 0

Kh

Kh

K hK h
Abb. 1.2.: Symmetrischer Bragg- und Laue-Fall
Im BRAGG-Fall tritt der Kossel-Kegel vollständig auf einer Kristallseite aus, hingegen
verlassen beim LAUE-Fall die Randvektoren

K0 und

K 0 den Kristall aus verschiedenen
Seiten. Beim symmetrischen BRAGG-Fall liegt die zugehörige Netzebenenschar paral-
lel, indes beim symmetrischen LAUE-Fall senkrecht zur Kristalloberfläche, wie in Abb.
1.2 veranschaulicht.
1.1.3. Vergleich der Anregungsmethoden
Die verschiedenen Anregungsmethoden für Kossel-Interferenzen werden hier angege-
ben und verglichen. Die Atomart, deren charakteristische Röntgenstrahlung zur Inter-
ferenz gebracht wird, darf einen bestimmten Atom%-Gehalt in der Probe nicht unter-
schreiten, um genügend Intensität zu liefern [36]. Die Wissenschaftler, die den jeweils
ersten Nachweis des Kossel-Effektes bei entsprechender Anregung erbrachten, werden
in der Chronologie (Tab. 1.1) genannt.
Elektronenstrahlanregung Diese Anregungsart für die charakteristische Röntgen-
strahlung mit Elektronen ist die weitverbreitetste Methode, da sie ergänzend im Ra-
sterelektronenmikroskop (REM) oder im Elektronenstrahl-Mikroanalysator eingesetzt
werden kann. Die Elektronenenergie muß über der Anregungsenergie einer charakteri-
stischen Eigenstrahlung einer bestimmten Atomsorte des Materials liegen (ca. die 3fache
Energie [36]). Der größte Vorteil dieser Anregungsmethode ist die hohe laterale Auflö-
sung von bis zu 1  m (Tab. 1.3), die durch den fein fokussierten Elektronenstrahl eines
REMs erreichbar ist.
Röntgenstrahlanregung Bei Verwendung konventioneller Röntgenröhren sind be-
dingt durch geringe erreichbare Intensitäten lange Belichtungszeiten erforderlich (1 Tag).
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Ungünstige Aufnahmezeiten und die geringere Ortsauflösung (vgl. Tab. 1.3) schränken
die Anwendung bisher stark ein. Allerdings läßt sich in Zukunft durch den Einsatz von
Polykapillaren die Röntgenstrahlung fokussieren, was zusätzlich mit einem Intensitäts-
gewinn verbunden ist, der zu besseren Belichtungszeiten führen wird. Erste Ergebnisse
wurden dazu in dieser Arbeit erbracht (s. Abschn. 2.2, S. 28) [146]. Eine interessante
neue Entwicklung ist eine Röntgenröhre mit Kapillare, die an ein REM angeflanscht
wird.
Protonen- oder Ionenstrahlanregung Nach dem ersten Nachweis des durch Proto-
nen induzierten Kossel-Effektes (s. Tab. 1.1, S. 3) erschienen sich daran anschließen-
de Arbeiten (1974-1986), hauptsächlich von V. GEIST, R. FLAGMEYER et al. [32,
76, 77, 79–87], einige Untersuchungen zusammen mit D. STEPHAN et al. [219, 220],
C. ASCHERON et al. [7, 8] und H.-J. ULLRICH et al. [243]. Später kamen Experimente
von J. C. RICKARDS [190,191] dazu. Die Tab. 1.3 gibt Vor- und Nachteile der Protonen-
stoßanregung an. Eine Verbesserung der lateralen Auflösung ist zukünftig zu erwarten.
Synchrotronstrahlanregung Die im Vergleich mit einer Röntgenröhre vielfach hö-
here Intensität führt zu wesentlich kürzeren Belichtungszeiten (Tab. 1.3). CH. SCHETE-
LICH et al. [197] nutzten monochromatische Synchrotronstrahlung mit dem Vorteil se-
lektiv eine charakteristische Strahlung anzuregen. Es erschienen mehrere Arbeiten auf
diesem Gebiet aus der Gruppe von H.-J. ULLRICH, z. B. J. BRECHBÜHL et al. [28]
und J. BAUCH et al. [11]. Ferner wurden von ihnen Kossel-Untersuchungen mit weicher
Synchrotron-Röntgenstrahlung durchgeführt.
Tab. 1.3.: Vergleich verschiedener Anregungsmethoden
Elektronen Protonen Röntgenstrahlung
Röntgenröhre Synchrotron
Aufnahmezeit  2  5  min  4  5  min ca.  12  24  h1 einige s
Auflösung  1  10  "! m # 300 ! m # 100 ! m1  50  200  $! m
Linien/Unter- sehr gering gering gering hoch
grund-Relation
und Ursache: Bremsstrahlung und gestreute niedrige hohe
Elektronen bzw. Protonen sowie Intensität Intensität
γ-Strahlung keine Bremsstrahlung
Vorteil gleichzeitig weniger elektrisch nichtleitende und
Probenort- Brems- schlecht wärmeleitende Proben
Abbildung strahlung gut untersuchbar (auch an Luft)
Verfügbarkeit hoch gering hoch sehr gering
1Eine Verbesserung auf < 2h bzw. 10 % 30 & m wurde durch Polykapillarlinsen in der vorliegenden
Arbeit erreicht (s. Abschn. 2.2, S. 28 oder [146]).
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1.1.4. Linienprofil und dynamische Beugungstheorie
Die bei Kossel-Linien auftretende ungewöhnliche Helldunkelstruktur berechnete M.
von LAUE [152, 153, 155] unter Verknüpfung des Reziprozitätssatzes der Optik mit der
dynamischen Theorie der Röntgeninterferenzen ohne die Absorption mit einzubeziehen.
Die zugrundeliegende dynamische Beugungstheorie der Kossel-Interferenzen ist in den
Büchern von M. von LAUE [155], O. BRÜMMER und H. STEPHANIK [42], J.M. COW-
LEY [50, 51] und R.W. JAMES [117] genauer nachzulesen.
Unter Berücksichtigung der Absorption in der dynamischen Theorie behandelten
D. STEPHAN, W. BLAU, H.-J. ULLRICH und G.E.R. SCHULZE [218,221] die Intensi-
tätsprofile der Kossel-Linien theoretisch für den BRAGG- und LAUE-Fall in Rück- sowie
Durchstrahlrichtung für die Elektronen- und Röntgenstrahlanregung. Die Absorption der
anregenden Strahlung, die Realstruktur sowie weitere Verschmierungseinflüsse wurden
in die Theorie einbezogen. Sie setzten sich mit den Schwärzungsfeldern auseinander. Die
Schwärzungsstufung zwischen den Linien (101) und (1̄10) eines Fe-Kristalls wurde über
große Strecken fotometriert und untersucht. Der Schwärzungsüberschuß konnte allein
durch die Summe der beiden Linienprofilausläufer-Intensitäten erklärt werden, welche
mittels dynamischer Theorie in Zweistrahl-Näherung berechnet wurden. Somit konnten
mit den weitreichenden Profilausläufern die in Kossel-Aufnahmen auftretenden Schwär-
zungsfelder verschiedener mittlerer Schwärzung erklärt werden. Es wurde die Erkennt-
nis gewonnen, daß Schwärzungsstufen nutzbar sind, um das Vorzeichen der Helldunkel-
struktur festzustellen. Dies gilt besonders für Linien mit großen Bragg-Winkeln θBhkl ,
bei denen der Zentralteil des Helldunkel-Terms stark durch die Dublett-Aufspaltung
und im allgemeinen auch den Extinktionsanteil verdeckt wird. Als Schlußfolgerung er-
gibt sich, wie die Kossel-Linien-Ausläufer und die Feinstruktur der Kossel-Linien in der
Idealstruktur-Analyse einsetzbar sind. Die direkte Kristallstruktur-Aufklärung erweist
sich wegen der Komplexität der Abhängigkeiten von verschiedenen zunächst unbekann-
ten Parametern als schwierig. Dennoch können die Ausläuferintensitäten einschließlich
Phaseninformation dazu dienen Strukturvorschläge auszuwählen oder zu überprüfen, in-
dem man die Profile nach der angenommenen Kristallstruktur berechnet und hinsichtlich
Vorzeichen und Relativwert mit den Kossel-Aufnahmen vergleicht. Unter günstigen Vor-
aussetzungen können sie zur direkten Ermittlung von Strukturamplituden-Daten (direkte
Angaben über die Phasenwinkel) verwendet werden [221]. Die Korrelation von Streu-
phasen und Feinstruktur der Kossel-Linien in der röntgenographischen Kristallstruktur-
Analyse wurde vorher bereits von W. BLAU et al. [15] experimentell nachgewiesen.
Vollständig für beliebige Beugungsgeometrien, d. h. alle BRAGG- und LAUE-Fälle,
leiteten D. STEPHAN und V. GEIST [220] die analytischen Formeln der Kossel-Linien-
profile für einen „dicken“ Idealkristall im Rückstrahlbereich ab. Diese von der dynami-
schen Beugungstheorie abgeleiteten Ausdrücke berücksichtigten konsequent sowohl die
tiefenabhängige Anregung und Emission als auch die normale und anomale Absorpti-
on [21,22] der charakteristischen Röntgenstrahlung sowie Brechungseffekte. Die relati-
ven Überschußintensitäten Iü als Funktion von ∆θ (BRAGG-Winkelabweichung θB  θ)
können danach für den allgemeinen BRAGG-Fall wie folgt dargestellt werden.
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Allgemeiner Bragg-Fall (b < 0) [220]:
Iü  ∆θ   ∑m amxm ' 2a ( W ) g *∑
m
am
xm+ ,.- /
Tiefenterm „DTB“
01 1 2 
 b 
 1 2 κ2 2 2κ   W 2 g  2 23 V τ 2 β   2+ ,.- /
Extinktionsterm „ETB“
2
2 4 χeh 44 χe0 4 2 C 5 
 b 
  W 2 g  SIN $6 Vτ 2 β   COS  W 2 g  2 27 V τ 2 β   2+ ,.- /
Gitterquellenterm „GTB“
8  1 (1.3)
Iü  ∆θ   tI  ∆θ t 0  ETB  ∆θ  2 GTB  ∆θ  	9 1 (1  3a)
Iü  ∆θ   DTB  ∆θ  0;: ETB  ∆θ  2=< STB  ∆θ  2 CTB  ∆θ ;>@?  1 (1  3b)
C ist der Polarisationsfaktor (C  1 bzw. 
 cos2θB 
 für die senkrecht bzw. parallel zur Re-
flexionsebene polarisierte Strahlungskomponente) und β  f  ∆θ  die normierte Win-
kelvariable (gültig für beliebige b). Die Variablen a  g  x m  etc. sowie die Bezeichnungen
SIN  und COS  sind Abkürzungen für längere Ausdrücke, die im Anhang A.1 ab S. 157
ausführlich definiert sind, Formeln (A.1) bis (A.21). Die analytische Linienprofilformel
(1.3) umfaßt sowohl den symmetrischen BRAGG-Fall  b  1  als auch den Übergang
vom BRAGG- zum LAUE-Fall  b AB ∞  , bei dem sich die Profilformel deutlich ver-
einfacht, s. Anh. A.1.2 bzw. A.1.3 (S. 159). Für den allgemeinen LAUE-Fall  b C 0 
erhielt man in [220] den relativ komplizierten Ausdruck (1.4).
Allgemeiner Laue-Fall (b > 0) [220]:
Iü  ∆θ   1∑
m
am
xm
0@D ∑
m
am
xm E 1 2 ∆2m A   14 ∆4m B  2 F 00G1IH 1 2 ∆m g 2 12 ∆2m E b  1 2 κ2 2 2κ    2 2β  2 2 1  κ2 2 ∆m β  B  FJ+ ,.- /
1
∑
m K K K 0L ∑m amK K K 0 diesen Term = Extinktionsterm „ETL“ 22 ∆m 4 χeh 44 χe0 4 C 5 
 b 
 H  1 2 ∆m g  SIN  NM β  ∆m 2 12 ∆2m B  O COS  J+ ,.- /
1
∑
m K K K 0L ∑m amK K K 0 diesen Term = Gitterquellenterm „GTL“
8QP  1 (1.4)
Iü  ∆θ   : ETL  ∆θ  2 GTL  ∆θ  ?  1 (1  4a)
Iü  ∆θ   : ETL  ∆θ  2R< STL  ∆θ  2 CTL  ∆θ ;> ?  1 (1  4b)
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Auch der symmetrische Fall (b = 1) wird im Anhang A.1.2 (S. 159) diskutiert und im
umgekehrten Grenzfall  b AS2 ∞  ergibt sich dieselbe Formel (A.26). Zur Auswertung
dieser recht unanschaulichen Formeln einschließlich der anschließenden Faltung (s.u.)
existiert ein Rechenprogramm „KOPROFI 1.2“ [121]. Eine Aufteilung in Extinktions-
term ET (H. OTT [182]) und Gitterquellenterm GT berücksichtigt den unterschiedlichen
Charakter der beiden Beiträge zum Linienprofil.
• Der Gitterquellenterm tritt nur in dem Maße auf, wie die Gitterquellen kohärent zum
beugenden Gitter liegen. Bei zunehmend inkohärenter Quellenlage verringert sich der
Einfluß des Terms GT, und das Beugungsprofil wird mehr und mehr durch den Term ET
bestimmt. Des weiteren kann der Gitterquellenterm als Summe eines bezüglich β UT 0
symmetrischen (SIN’-Term „ST“) und eines unsymmetrischen (COS’-Term „CT“) Terms
geschrieben werden, s. Formeln (1.3b) und (1.4b).
• Der Extinktionsterm ist über b stark von der Beugungsgeometrie abhängig, d. h. von der
Geometrie des Kossel-Kegels und seiner Position relativ zur Kristalloberfläche (s. Abb.
1.2, S. 8 und Tab. 1.2, S. 7).
Hochindizierte Kossel-Linien gehören im allgemeinen dem BRAGG-Fall an und der Ex-
tinktionsterm bestimmt das Linienprofil. Eine Helldunkelstruktur tritt nur noch schwach
auf. Dies führt bei Elektronenanregung zu fast rein dunklen Linien. Darüber hinaus läßt
sich im BRAGG-Fall noch ein Tiefenterm DT separieren. Dieser stellt das Verhältnis der
Entstehungs- bzw. Quellentiefen der Röntgenstrahlung im Interferenzbereich zum Un-
tergrund dar (Gl. 1.3a). Dabei wird die „mittlere Quellentiefe“ t der Untergrundstrah-
lung nur von der Anregungstiefenverteilung (z. B. der Elektronen) und der normalen
Röntgenabsorption bestimmt. Im Interferenzbereich t I sind die Koeffizienten der an-
omalen Röntgenabsorption und zusätzlich der primären Extinktion beteiligt, die sich
beide mit ∆θ ändern. Die Formeln (1.3) und (1.4) beinhalten den gesamten ∆θ-Bereich
des Linienprofils. Die Unterscheidung in Totalreflexions- und Außenbereiche wie bei
M. von LAUE [155] ist nicht mehr nötig. Vernachlässigt man in diesen Formeln die
Absorption, so gelangt man zu einfacheren Ausdrücken, allerdings muß dann wieder
zwischen Zentral- und Außenbereich unterschieden werden (vgl. [155]).
Zum Vergleich von experimentellen mit theoretischen Linienprofilen müssen expe-
rimentelle Verschmierungseinflüsse, die das Profil verbreitern und verflachen, mit ein-
bezogen werden. Da dies nicht mehr analytisch möglich ist, werden die Linienprofil-
Kurven durch numerische Faltung mit einer Verzerrungsfunktion V  β V ∆β  vom Gauß-
Typ bearbeitet. Die Halbwertsbreite 2∆β der Gauß-Kurve ergibt sich aus dem Durch-
messer des Anregungsgebietes, der Wellenlängenunschärfe ∆λ für das Kα-Dublett, der
Fotometerspaltbreite s und gegebenenfalls – infolge der Verschmierung – durch eine
Orientierungsverteilung von Mosaikblöcken. Für einen direkten Vergleich müssen die
theoretischen und experimentellen Profile noch normiert werden.
Die Intensität von Kossel-Reflexen, insbesondere den Einfluß der Wellenlänge der
charakteristischen Röntgenstrahlung, untersuchten V. GEIST und G. NOLZE [88, 180]
an Einkristallen verschiedenen Strukturtyps. Die theoretischen Linienprofile wurden mit
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den besprochenen analytischen Ausdrücken berechnet. Polarisationseffekte sowie die
„Verschmierung“ der Profile durch physikalische (Dublettlinie Kα1 W 2, verschiedene na-
türliche Breite der Röntgenlinie) und experimentelle Faktoren (Durchmesser des An-
regungsgebietes, Spaltbreite des Densitometers) wurden in einer computerunterstützten
Auswertung berücksichtigt [179]. Im Gegensatz zu früheren Annahmen zeigte sich, daß
Kossel-Linien durchaus hohe Überschußintensitäten (Imaxü X 25% [86]) aufweisen kön-
nen. Sie schlußfolgerten, daß die starke Intensitätsvariation von Kossel-Linien mit ver-
schiedenem λ hauptsächlich durch den dominierenden Effekt der λ2-Abhängigkeit der
Breite der Kossel-Linien verursacht wird. Außerdem erhöht sich mit zunehmender Wel-
lenlänge λ die natürliche Linienbreite ∆λ der Röntgenlinie, während sich der Abstand
∆λ12 zwischen Kα1 und Kα2 verringert. Die Unterschiede in den maximalen Intensitä-
ten der Kossel-Linien werden v. a. durch „Verschmierung“ der Profile verursacht. Sie
lassen sich durch Faltung der berechneten Profile einbeziehen, d. h. Faltung des Kossel-
Profils einer Dublettlinie, z. B. Kα1 , und Superposition beider gefalteter und gewichte-
ter Kossel-Linien. Die Überschußintensitäten ergaben sich bemerkenswerterweise allein
aus der dynamischen Beugungstheorie, ohne Realstruktureffekte zu berücksichtigen.
1.1.5. Informationsgehalt von Kossel-Aufnahmen und Anwendungen
Der Informationsgehalt von Kossel-Aufnahmen, die man jeweils einem Kristallvolumen
in der Größenordnung einiger  m3 zuordnen kann, ist sehr umfangreich und kommt in
vielfältigen Anwendungen zum Ausdruck.
• Präzisionsbestimmungen kristallographischer Orientierungen
• Bestimmung von Symmetrieelementen und Symmetrieerniedrigungen, z. B. die geringfü-
gige tetragonale Verzerrung kubischer Kristallgitter (z. B. an FeAl, s. Tab. 1.1, S. 3)
• Identifikation kristallographischer Phasen im Mikrobereich
• Präzisionsgitterkonstantenbestimmung (∆a Y a Z 10 [ 5)
• Messung von Eigenspannungen im Mikrobereich (s. Tab. 1.1, S. 3)
• Ableitung chemischer Element-Konzentrationen (indirekt, s. Abschn. 5.1, S. 91)
• Unterscheidung zwischen polaren Flächen nichtzentrosymmetrischer Kristalle
(durch das Versagen der FRIEDELschen Regel, s. Tab. 1.1, S. 3)
• Versetzungsdichtebestimmung (107 \]\]\ 1010 cm [ 2, s. Abschn. 5.2.3, S. 119)
• Beiträge zur Kristallstrukturanalyse, z. B. Streuphasenbestimmung (s. Abschn. 1.1.4)
• Aussagen über die Realstruktur (s. Abschn. 5.2.2, S. 110)
• Nachweis mechanischer Spannungen und Deformationen
• Phasenumwandlungen im Hoch- und Tieftemperaturbereich (s. Tab. 1.1, S. 3)
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• Ermittlung von Ausdehnungskoeffizienten im Mikrobereich
Die Realstrukturanalyse gehört dabei zu den Schwerpunkten der vorliegenden Arbeit.
1.2. Pseudo-Kossel-Interferenzen
1.2.1. Chronologie
Seit insgesamt 90 Jahren wird die Entwicklung der divergenten Beugungsmethoden
vorangetrieben, so daß in Tab. 1.4 wiederum die wichtigsten Fortschritte auf dem Ge-
biet der röntgenographischen Pseudo-Kossel-Interferenzen (Weitwinkel-Verfahren) re-
sümiert werden, da kein umfassender Review-Artikel existiert.
Tab. 1.4.: Chronologie der Pseudo-Kossel-Interferenzen
1914: E. RUTHERFORD, E. N. C. ANDRADE [195] beobachteten mit einer Punktquelle diver-
genter γ-Strahlen Reflexions- und Absorptionslinien an Steinsalzkristallen.
1916: H. SEEMANN [213,214] führte Untersuchungen mit einer externen divergenten Röntgen-
quelle durch und nahm Weitwinkellinien-Abschnitte auf.
1930: H. SEEMANN [215] konzipierte das sog. Weitwinkelverfahren.
1941: W. MAIER [162] folgerte die algebraische Kurvengleichung für Pseudo-Kossel-Linien,
erkannte deren 4. Ordnung und bezeichnete sie als sog. „Spiren“.
G. BORRMANN [21–23] nahm Weitwinkel-Diagramme an Kalkspat und Quarz hoher Per-
fektion in Durchstrahlung auf1 und entdeckte eine stark verringerte Absorption am Ideal-
kristall in Reflexrichtung, die sog. anomale Absorption: Borrmann-Effekt.
1942: B. HEß [105, 106] nutzte auf Kugelflächen aufgenommene Weitwinkelinterferenzen zur
Gitterkonstantenbestimmung, gewiß noch mit geringer Genauigkeit.
1947: K. LONSDALE [159] führte mit der Weitwinkel-Methode umfangreiche Untersuchungen
organischer Kristalle und Präzisionsgitterkonstantenmessungen durch.
1958: G. BORRMANN, W. HARTWIG und H. IRMLER [26] beobachteten Schatten von Verset-
zungslinien an Weitwinkel-Reflexen nahezu perfekter Si-Scheiben in Transmission.
O. BRÜMMER [34] erzeugte „Kikuchi-Linien“ mit weichen Röntgen-Strahlen in Weit-
winkel-Durchstrahlanodnung und betrachtete den Einfluß von Kristallstörungen.
1960: O. BRÜMMER [35] zeigte die gleichzeitige Aufnahme von Weitwinkel-Interferenzen in
Transmission und des Röntgen-Schattenbildes von Kristallen.
1Die Struktur der an Kossel-Aufnahmen in Transmission beobachteten Dunkelhell-Linien [20] sollte
geklärt werden. Die Verlagerung der Röntgenquelle aus dem Kristall zurück zur Einstrahlung von außen
schien die Verhältnisse einfacher zu gestalten, weswegen die Weitwinkelmethode gewählt wurde [108,109].
14
1.2. Pseudo-Kossel-Interferenzen
1962: T. IMURA, S. WEISSMANN, J. J. SLADE [116] maßen Spannungstensoren durch die
präzise Bestimmung der Änderung der Netzebenenabstände von mehr als 6 unabhängigen
(hkl)-Reflexen bei der Verfestigung von Al-Cu-Einkristallen.
1965: G. BORRMANN [25] untersuchte die anomale Absorption der Röntgenstrahlung an Weit-
winkel-Diagrammen von Ge in Durchstrahlung im Dreistrahlfall der Interferenz.
1966: S. DÄBRITZ und H.-J. ULLRICH [52, 252] brachten geeignetes Anodenmaterial als Pul-
ver oder Aufdampfschicht auf die Probenoberfläche (sog. Punkt-Pseudo-Kossel-Verfahren).
1985: W. E. MAYO [168] verallgemeinerte die Pseudo-Kossel-Kurvengleichung.
1986: S. DÄBRITZ et al. [57] entwickelten ein REM-Zusatzgerät zur gleichzeitigen Aufnahme
Pseudo-Kossel-Linien in Rückreflexion sowie Transmission.
1.2.2. Ausweitung der Anwendungsbreite relativ zum Kossel-Effekt
Bei den Kossel-Interferenzen ist die Wellenlänge λ durch die im untersuchten Kristallvo-
lumen angeregte charakteristische Röntgenstrahlung fest vorgegeben. Bei einigen Kri-
stallen (Al, Mg, Si) ist das Verhältnis zwischen Wellenlänge und Gitterkonstanten so
ungünstig, daß ihre langwelligen Eigenstrahlungen nicht die BRAGGsche Bedingung
λ ^ 2d maxhkl erfüllen, weswegen an ihnen keine Kossel-Reflexe beobachtet werden kön-
nen. Dies ändert sich beispielsweise bei intermetallischen Verbindungen. An CuAl2
(C16-Typ, Gitterkonstanten: a = 6,064 Å, c = 4,874 Å, Messung mit elektronenangereg-
ter Kossel-Technik [252]) können tatsächlich nicht nur für die Cu-Kα1-, sondern auch
für die Al-Kα1 _ 2-Strahlung (λ  8  339 Å) durch Protonen angeregte Kossel-Linien vom
Typ (110) beobachtet werden, da die Gitterkonstanten größer als bei Al-Kristallen (a =
4,049 Å) sind [86].
Ein Ausweg bietet sich darin, die divergente Röntgenquelle aus der Probe heraus zu
verlagern, welche sich bei der Kossel-Technik im kompakten Kristall befindet. Durch
geeignete Wahl des angeregten Materials kann die Wellenlänge im Gegensatz zur Kossel-
Technik frei variiert und damit vorteilhaft dem Kristallgitter angepaßt werden. Somit
läßt sich der Anwendungsbereich auf die Fälle erweitern, bei denen der Kossel-Effekt
an seine Grenzen stößt.
1.2.3. Erzeugung einer externen divergenten Röntgenquelle
Um eine divergente externe Röntgenquelle zu erhalten, gibt es verschiedene Möglich-
keiten. Dies kann beispielsweise geschehen, indem man Metall (z. B. Cr, Co, Ni, Cu,
Zn) in Form von Pulver aufstreut bzw. eine dünne Schicht als Anode auf die zu untersu-
chende Stelle der Probenoberfläche aufbringt [52, 252], z. B. dadurch, daß eine Schicht
aufgedampft wird. Vorteilhaft ist, daß der Elektronenstrahl auch auf das Antikatoden-
material einer Probenstelle fein fokussiert werden kann, und obwohl der Entstehungs-
ort der fluoreszierenden Strahlung nun außerhalb des zu untersuchenden Probengebie-
tes liegt, wird sie in einem Probengebiet gebeugt, welches nur geringfügig größer als
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das der Kossel-Technik ist. Aus diesem Grund spricht man vom sog. Punkt-Pseudo-
Kossel-Verfahren [252]. Auch J. L. MCCALL et al. [169] erprobten wenig später diese
Art der Pseudo-Kossel-Beugung in Rückstrahlrichtung mit dünn aufgebrachter Ober-
flächenschicht als Target. Man könnte auch eine dünne Folie auflegen, dabei ist nur
wichtig, daß amorphes oder nanokristallines Material vorliegt, da sie sonst selbst schon
zu Interferenzen führt. Bei dieser Methode ist jedoch im allgemeinen der Kontrast der
Aufnahmen in Rückstrahlrichtung noch ungünstiger als bei Kossel-Aufnahmen. Dage-
gen kann der Kontrast in Durchstrahlrichtung, wegen des Phänomens der Extinktion,
nach H. YAKOWITZ [266] durch Abstimmung der Parameter Wellenlänge, Anregungs-
spannung und Kristalldicke gesteigert werden.
In dieser Arbeit wird eine weitere Variante (vgl. z. B. [57] ) eingesetzt, sie besteht darin,
eine an einer Kanüle gehaltene Metallfolie als Target für einen fein fokussierten Primär-
elektronenstrahl eines REMs zu nutzen, die als divergente Röntgenpunktquelle dient
(s. Abb. 1.3). Da durch die Kanüle die Rückstreuelektronen, die im Target entstehen-
de Bremsstrahlung und bei günstiger geometrischer Anordnung die primäre ungebeug-
te charakteristische Röntgenstrahlung abgeschirmt werden, sind derartige Weitwinkel-
Rückstrahlaufnahmen besonders kontrastreich.
1.2.4. Besonderheiten der Pseudo-Kossel-Kurven
Zur einfachen Erklärung der Geometrie der Pseudo-Kossel-Linien deutet man die Rönt-
genbeugung als Reflexion des einfallenden Strahls an einer Netzebenenschar des Kri-
stalls. In der Targetfolie wird durch einen fein fokussierten Elektronenstrahl (z. B. ei-
nes Rasterelektronenmikroskops) divergent charakteristische Röntgenstrahlung ange-
regt. Sie breitet sich in einem Raumwinkel Ω ^ 2π, d. h. in fast alle Richtungen eines
Halbraums aus und wird an den Netzebenen eines kristallinen Probenvolumens unter-
halb des Targets entsprechend der Bragg-Gleichung gebeugt (s. Abb. 1.3). In Analo-
gie zur Kossel-Technik liegen die resultierenden Interferenzen auf kegelähnlichen Flä-
chen, deren Achsen mit den Normalen der reflektierenen Netzebenen (hkl) koinzidie-
ren (in kubischen Systemen, wie in Abb. 1.3 an einer Netzebenenschar verdeutlicht).
Nur im Spezialfall ergibt sich ein gerader Kreiskegel mit dem halben Öffnungswinkel
(90 ` θBhkl ). Als Folge der von allen Netzebenen (hkl) verursachten Interferenzbeiträge
erhält man Beugungsaufnahmen, die ein komplexes System von Kurvenlinien zeigen.
Diese kann man als die Schnittkurven der Pseudo-Kossel-Kegel mit der Detektionsebe-
ne betrachten. In Abb. 1.3 wird die Entstehung an einem Pseudo-Kossel-Kegel detail-
liert erklärt. Bei der Kossel-Technik wird die Bragg-Bedingung für jede Netzebenen-
schar am selben Ort erfüllt und der gesamte Interferenzkegel, das bedeutet alle Reflexi-
onspunkte, entstehen an einem Probenpunkt. Im Gegensatz dazu geht bei der Pseudo-
Kossel-Technik die divergente Röntgenstrahlung von der Quelle (Targetfolie) aus und
die Bragg-Gleichung wird an jedem Punkt innerhalb der Probenoberfläche erfüllt, wel-
cher zum Pseudo-Kossel-Kegel beiträgt (in Falle von Abb. 1.3 eine elliptische Kurve,
θBhkl - Braggwinkel, a θBhkl - Abweichung vom Kreiskegel). Aus diesem Grund vergrö-
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ßert sich der Entstehungsbereich in Abhängigkeit vom Reflex  hkl  und einer Vielzahl
verschiedener auch geometrischer Parameter (in Abb. 1.3 durch dichtere Netzebenen
symbolisiert). Einer der wichtigsten ist dabei der Abstand zwischen Target und Probe.
Die Ähnlichkeit zu Kossel-Aufnahmen ist nur für kleine Abstände dt p zwischen
Röntgenquelle und Probenoberfläche erfüllt. Ansonsten unterscheiden sich die Beu-
gungsbilder auffällig und die Bezeichnung Weitwinkel-Beugung wird treffender. Da in
dieser Arbeit durch eine präzise Manipulation im REM geringe Abstände der Quelle
erzielt wurden, werden die Termini Pseudo-Kossel und Weitwinkel synonym genutzt.
PSfrag replacements Elektronenstrahl
Röntgenstrahlung
Detektorebene
hkl
Pseudo-Kossel-Reflex
Kristallbereich
Pseudo-Kossel-Kegel
Netzebenen (hkl)
Austrittsfläche
Targethalter
Targetfolie
dt p
[hk l]
ϕ
dhkl
θBhkl
θBhkl
90°- θBhkl b ∆θBhkl
Abb. 1.3.: Prinzip der Pseudo-
Kossel-Interferenzen schema-
tisch im Detail
Aufgrund der komplexen geometrischen Verhältnisse ergeben sich für die Pseudo-Kos-
sel-Linien im allgemeinen Kurven 4. Ordnung, die W. MAIER [162] abgeleitet hat und
die man als sog. Spiren bezeichnet. Nach B. A. NEWMAN [177] lautet die algebraische
Kurvengleichung für den stark vereinfachten theoretischen Spezialfall einer Anordnung,
bei der die Röntgenquelle und die Detektorebene koplanar im Abstand dt p parallel zur
Probenoberfläche liegen, wie folgt:
f  ϑhkl  ϕ  dt p   cos2 ϕ x4  cos2 ϕ 2 tan2 ϑhkl 0 cos2 ϕ  tan2 ϑhkl  2 22 2 cos2 ϕ x2 y2  cos2 ϕ 2 tan2 ϑhkl 0 cos2 ϕ  tan2 ϑhkl  22 cos2 ϕ y4  4 d2t p tan2 ϑhkl 0 cos2 ϕ x2  4 d2t p tan2 ϑhkl y2  0  (1.5)
ϑhkl T6 90 $ θBhkl  halber Öffnungswinkel des Einfallskegels, der die Oberfläche schneidet
ϕ - Neigung der unter θBhkl reflektierenden Netzebene gegen die Kristalloberfläche
17
1. Divergente Mikrobeugungsmethoden
Hierbei sind ϑ, ϕ und dts drei unabhängige Parameter. Die verallgemeinerte Pseudo-
Kossel-Kurvengleichung für die in den Experimenten realisierten Detektoranordnun-
gen leitete W. E. MAYO [168] ab. Wegen dieser in den Beugungsaufnahmen vorhan-
denen komplexeren Linienlage, wird die Auswertung wesentlich komplizierter im Ver-
gleich zu Kossel-Linien. Die entsprechenden umfangreicheren Kurvengleichungen wer-
den im Abschn. 3.1.1 (S. 61) diskutiert. H.-J. ULLRICH setzte sich in Zusammenarbeit
mit den Mathematikern G. GEISE und seinen Doktoranden A. UHLIG [235] und G.
MEINL [170] (Institut für Geometrie, TU Dresden) mit dieser Thematik auseinander
und lieferten wichtige Beiträge hierzu [256].
Bei den Weitwinkel-Interferenzen geht wegen der inkohärenten Lage der Röntgen-
quelle im Gegensatz zum Kossel-Verfahren die Phaseninformation verloren. Infolgedes-
sen verschwindet jeweils der Gitterterm in den analytischen Linienprofil-Formeln (Gl.
1.3 und 1.4, S. 11). Der Extinktionsterm bestimmt dann ausschließlich das Beugungs-
profil, wodurch sich die Berechnung der Linienprofile vereinfacht.
1.2.5. Informationen von Pseudo-Kossel-Aufnahmen
• Präzisionsbestimmungen kristallographischer Orientierungen
• Bestimmung von Symmetrieelementen
• Gitterkonstantenbestimmung (s. Abschn. 5.1.1, S. 91)
• Nachweis mechanischer Spannungen u. Deformationen (Abschn. 5.2.1, S. 99)
• Messung von Spannungen  Spannungstensor (s. Abschn. 5.1.1, S. 91)
• Aussagen über die Realstruktur (s. Abschn. 5.2.1, S. 99)
Die letztgenannte Anwendung stellt einen wichtigen Bestandteil dieser Arbeit dar.
1.3. Kikuchi-Interferenzen in Reflexion
1.3.1. Chronologie
Zu Beginn erfolgt eine kurze Aufstellung der zeitlichen Folge einiger der wesentlichen
Fortschritte auf dem Gebiet der Reflexions-Kikuchi-Interferenzen (EBKD, Electron Back-
scattered Kikuchi Diffraction), die Teile dieser Arbeit berühren. Im Gegensatz zu den
Kossel- und Pseudo-Kossel-Interferenzen erschienen zu EBKD mehrere umfangreiche
Übersichtsartikel. Da der Schwerpunkt dieser Arbeit nicht speziell dieses Gebiet be-
trifft, wird für weitergehende Informationen auf die Review-Artikel von R. SCHWAR-
ZER [208] sowie A. J. WILKINSON und P. B. HIRSCH [264] verwiesen, die Untersu-
chungen bis 1997 zusammenfassen. Durch die Tab. 1.5 bietet sich ein Vergleich mit der
Chronologie der Kossel-Interferenzen an (vgl. Einleitung, Abschn. 1.1.1, S. 3).
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Tab. 1.5.: Kurze Chronologie der Reflexions-Kikuchi-Interferenzen
1928: S. KIKUCHI [119] entdeckte die später nach ihm benannten Linien, als er dünne Glimmer-
plättchen senkrecht mit Elektronen der Energie 63 keV (λ T 0 \ 00488 nm) durchstrahlte.
1937: H. BOERSCH [16] erprobte die Kikuchi-Technik in Rückstrahlrichtung.
1954: M. N. ALAM et al. [3] untersuchten sehr gründlich Kikuchi-Aufnahmen unter großen
Streuwinkeln in Rückreflexion.
1972: J. A. VENABLES und C. J. HARLAND [258] betrachteten die von Ihnen so benannten
EBSP im REM mittels TV-Kamera und dokumentierten sie fotografisch.
1984: D. J. DINGLEY [68] registrierte die Reflexions-Kikuchi-Aufnahmen mittels empfindli-
cher Videokamera und nahm eine computerunterstützte Indizierung vor.# 1990:Die Indizierung und Auswertung mittels HOUGH-Transformation wurde entwickelt und
ermöglichte eine automatische Orientierungsbestimmung, s. z. B. R. SCHWARZER [208].
1.3.2. Analogie zu Kossel-Interferenzen
Beim Kossel-Effekt werden Röntgenstrahlen gebeugt, hingegen bei den Reflexions-
Kikuchi-Interferenzen Elektronen. Ein feinfokussierter Elektronenstrahl eines Raster-
elektronenmikroskopes trifft auf das zu untersuchende Kristallvolumen einer kompak-
ten Probe. Neben der elastischen Bragg-Reflexion, die zu einem punktförmigen Beu-
gungsbild führt, findet eine inelastische Streuung der einfallenden Elektronen statt. Eine
derartige inkohärente Streuung liegt vor, da die von verschiedenen Streuzentren ausge-
henden Streuwellen keine feste Phasenbeziehung zur primären Elektronenwelle und da-
mit auch untereinander haben, so daß sie miteinander nicht interferieren können. Die
Energieänderungen sind vernachlässigbar, deshalb spricht man von quasi-elastischer
Streuung. Da die Elektronen in alle Richtungen streuen, werden sie rotationssymme-
trisch um die Netzebenennormale gebeugt, und die BRAGG-Gleichung wird daher wie
bei den Kossel-Interferenzen auf einem Kegelmantel erfüllt. Die Kikuchi-Linien [120]
ergeben sich dann als Schnittkurven von sogenannten Kossel-Kegeln mit der Detek-
torebene (mit Video-Kamera abgebildeter Phosphorschirm), d. h. Kegel-Schnittlinien
(Kurven 2. Ordnung). Im REM werden Elektronen mit Energien von ca.  5  40  kV
für die Aufnahme von Kikuchi-Linien genutzt, was einem Wellenlängenbereich von
λ c 0  017344  0  0061321  nm entspricht. Verglichen z. B. mit der Anregung von
Kossel-Linien an Cu, Cu-Kα-Strahlung λ  0  15405 nm, beträgt der Unterschied in
der Wellenlänge zwischen Kossel- und Kikuchi-Linien ca. den Faktor 10. Weil die Wel-
lenlänge der Elektronen im Verhältnis zu den Gitterkonstanten wesentlich kleiner ist
als bei Kossel-Interferenzen, ergeben sich Bragg-Winkel θBhkl von nur einigen Grad und
folglich Kegelöffnungswinkel nahe 180° (s. Abb. 2.25c, S. 58). Aufgrund dessen sind
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es hauptsächlich Hyperbeln, die innerhalb begrenzter Winkelbereiche als Geraden er-
scheinen [154]. Um genügend Intensität zu erhalten, muß man die Probe um ca. 70°
kippen. Dies hat mehrere Nachteile, z. B. wird das zugehörige REM-Bild verzerrt. Eige-
ne Untersuchungen führten ohne Kippung auch zum Erfolg (s. Abschn. 2.5, S. 50). Im
Vergleich mit den anderen beiden Methoden zeigt Abb. 2.26b (S. 59) ein Beispiel für
eine Kikuchi-Beugungsaufnahme.
1.3.3. Orientierungsmapping und Texturbestimmung
Kikuchi-Bänder enthalten im wesentlichen Informationen über kristallographische Ori-
entierungen. Diese Beugungsmethode eignet sich besonders für ein Orientierungsmap-
ping, da die Aufnahmezeit gering ist (< 1 s) und die HOUGH-Transformation eine au-
tomatische Indizierung und Auswertung erlaubt. Die ortsaufgelöste Texturbestimmung
im Mikrobereich ist die wichtigste Anwendung. Zudem ermöglicht das Mapping die
Lokalisierung von Korngrenzen. Es sind kommerzielle sog. EBSD-Systeme erhältlich.
In letzter Zeit haben sich die Bemühungen verstärkt, eindeutig zwischen verschiedenen
kristallographischen Phasen zu unterscheiden bzw. Phasenbestimmungen durchzuführen
(z. B. [90]). Für weitere Informationen sei auf den Übersichtsartikel von R. SCHWAR-
ZER [208] verwiesen.
1.4. Weitere kosselähnliche Beugungsmethoden
Die Grundlagen zu den divergenten Methoden werden mit einem Überblick weiterer
Verfahren abgeschlossen, die den Kossel- bzw. Weitwinkel-Interferenzen ähnlich sind.
Röntgen-Drehschwenk-Verfahren Als neues divergentes Röntgenbeugungsverfah-
ren wurde von H.-J. ULLRICH und J. BAUCH sowie weiteren Mitarbeitern [10, 12–
14, 244, 248] (2000) die Röntgen-Drehschwenk-Methode (RDS) entwickelt, bei der mit
einer externen Röntgenquelle die auf Kossel-Kegelmantellinien liegenden Einfallsrich-
tungen abgefahren werden. Dazu wird die Probe synchron mit dem Detektor bewegt.
Vorteile gegenüber der Kossel-Technik sind:
• Registrierung der nahezu kompletten Reflexhalbkugel ist möglich
• Aufnahme einzelner Reflexkegel (günstig bei niedriger Kristallsymmetrie mit einer Viel-
zahl von überlagerten Reflexen)
• kein Vakuum erforderlich  mobiler Einsatz ist möglich
• extrem hoher Kontrast der Aufnahmen
• freie Wahl der Wellenlänge λ
• keine thermische Belastung der Probe
• nichtleitende Proben sind untersuchbar
d ef
g wie beim Weitwinkel-Verfahren
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Nachteile sind dagegen:
• lange Aufnahmezeiten (Stunden)
• geringe Ortsauflösung dieser Methode von ca. 200 ! m
Hier sind noch Verbesserungen zu erwarten (z. B. Nutzung von Röntgenkapillaren).
Anwendung: Die RDS-Methode eignet sich für präzise Bestimmungen kristallogra-
phischer Orientierungen, Gitterkonstanten und Eigenspannungen [14], zur Ermittlung
von Versetzungsdichten und Symmetrieelementen sowie Phasenidentifizierung im µm-
Bereich.
Optische „Kossel“- bzw. „Pseudo-Kossel“-Interferenzen Die Bezeichnung Kos-
sel-Linien steht für die Interferenzen von im Kristall angeregter charakteristischer Rönt-
genstrahlung. M. CAMPBELL et al. [45] (2000) studierten für das sichtbare Spektrum
hergestellte photonische fcc-Kristalle mit optischen „Kossel“-Interferenzen, genauer be-
zeichnet man sie als optische „Pseudo-Kossel“-Interferenzen, da divergent eingestrahl-
tes Laserlicht interferiert.
Neutronen-„Kossel“- bzw. „Pseudo-Kossel“-Interferenzen In Analogie zu Kiku-
chi-Interferenzen erfolgt eine inkohärente Streuung der einfallenden Neutronen. Die
Wellenlängen der thermischen Neutronen liegen in einem Bereich, der dazu führt, daß
die Linien aufgrund großer Bragg-Winkel der Gestalt von Kossel-Linien entsprechen.
Tab. 1.6.: Chronologie der Neutronen-„Kossel“-Interferenzen
1983: S. W. WILKINS [263] zog den Neutronen-Kikuchi-Effekt bei inelastischer diffuser inko-
härenter Neutronen-Streuung in Betracht (s. auch D. PETRASCHECK (1985) [185])
1985: D.PETRASCHECK [186] erwog den Kossel-Effekt bei inkohärenter Neutronen-Streuung.
2001: B. SUR et al. [222] zeigten die Holographie mit thermischen Neutronen
2002: B. SUR et al. [223] beobachteten Kossel-Linien bei inkohärenter Streuung thermischer
Neutronen (Neutronen-Kossel- bzw. Neutronen-Kikuchi-Effekt).
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2.1. Apparatur
2.1.1. Erweiterungen am REM CamScan CS 44
Die Abb. 2.1 zeigt das mit Lanthanhexaboridkathode und EDX-Detektor (links im Bild)
ausgestattete Rasterelektronenmikroskop CamScan CS 44. Ein Vorzug dieses REMs ist
der sehr große Rezipient. Er ermöglichte die Entwicklung und den Einbau von Zusatz-
geräten zur Aufnahme von Kossel- und Pseudo-Kossel-Interferenzen. Weitere Vorteile
für die Registrierung der Röntgeninterferenzen sind die relativ hohe Energie des Primär-
elektronenstrahls von 0,5 bis zu 40 keV mit dem hohen Absorptionsstrom bis zu 10  A.
Des weiteren erweisen sich die umfangreichen Manipulationsmöglichkeiten des robu-
sten Probentisches und des extern steuerbaren Zusatzprobenhalters als nützlich, s. Abb.
2.2. Diese erlauben die motorgesteuerte Präzisionsbewegung in x, y und z-Richtung, die
Drehung um 360°, die Kippung von -5° bis 90° bzw. von -90° bis 0° sowie die zusätzli-
che Rotation 0° bis 360° um die Probenachse in gekippter Stellung.
Abb. 2.1.: Rasterelektronenmikroskop CamScan CS 44 mit Kossel-Zusatz
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(a) Probentisch (b) Zusatzprobenhalter
Abb. 2.2.: Einrichtungen zur präzisen Probenmanipulation
Zusätzlich wurde an der Probenkammer links ein am Institut entwickelter 10 kV-Ionen-
strahler (Ar ' , Kr ' oder Xe ' ) für den in-situ Ionenbeschuß im REM angebracht (in der
Abb. 2.1 links ist nur die Hochspannungsversorgung zu sehen) [99]. Er erlaubt Grund-
lagenuntersuchungen zur Ionenstrahlzerstäubung und eine vorteilhafte Präparation zur
Untersuchung der dreidimensionalen Mikrostruktur heterogener Proben, insbesondere
durch Anwendung des Ionenstrahlböschungsschnitt-Verfahrens [98]. Die genannten Io-
nenstrahl-Methoden und Ionen-Zusatzgeräte wurden von W. HAUFFE entwickelt. Sie
erweitern den Einsatzbereich des REMs bedeutend und stehen unter anderem für die
Präparation der Ausgangsoberflächen zur Verfügung.
Die entwickelte Aufnahmeeinrichtung für Kossel- und Pseudo-Kossel-Interferenzen
mittels hochauflösendem und zeitintegrierendem CCD-Digital-Detektor wurde zusätz-
lich rechts am Rezipienten des REMs angeflanscht (Abb. 2.1 bzw. 2.3). Dabei wurde die
Konstruktion so variabel gestaltet, daß der Abstand zwischen CCD-Detektor und Probe
bzw. Phosphorschirm mittels eines Membranbalgs von großem Durchmesser und einer
entsprechend massiven Einrichtung zur Abstandseinstellung präzise mit einer Genau-
igkeit von  0  1 mm variiert werden kann [62]. Der hochempfindliche doppeltpeltier-
gekühlte Detektor ist zur Verringerung des elektronischen Rauschens über ein Glasfa-
serkabel mit dem entfernt stehenden Rechner verbunden. Die mit dem CCD-Detektor
beobachteten Beugungsaufnahmen werden auf einem separaten Monitor dargestellt.
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2.1.2. Anpassung der Weitwinkel-Einrichtung
Abbildung 2.3 zeigt die am Institut entwickelte Weitwinkeleinrichtung D3 [56, 61] zur
Aufnahme von Weitwinkel-Interferenzen (Pseudo-Kossel-Verfahren) mit dazugehören-
der Targethalterung. Weiterhin erkennt man in Abb. 2.3 rechts neben dem Polschuh die
schräg in einem Winkel von 30° zur elektronenoptischen Achse angebrachte Kossel-Ka-
mera für Röntgenfilm, mit der auch Weitwinkel-Interferenzen registriert werden können.
Um Beeinflussungen des feinfokussierten Elektronenstrahls zu vermeiden, wurde die
röntgenographische Weitwinkel-Einrichtung von der Werkstatt der Fachrichtung Physik
vorwiegend aus Aluminium- und Messing-Teilen präzisionsgefertigt. Diese Zusatzein-
richtung wurde so konstruiert, daß sie bei Bedarf schnell (ca. 15 min) in den Rezipienten
installiert werden kann, ohne die anderen REM-Möglichkeiten zu behindern. Außerdem
wurde die Weitwinkeleinrichtung an die geometrischen Verhältnisse für die digitale Auf-
nahme der Interferenzen mittels CCD-Detektor angepaßt und überarbeitet.
Abb. 2.3.: Rezipient des REMs CamScan CS 44 mit selbstentwickelten zusätzlich eingebau-
ten Aufnahmeeinrichtungen mittels hochauflösender CCD-Digital- bzw. Kossel-Röntgenfilm-
Kamera sowie die Weitwinkeleinrichtung
Dazu waren unter anderem folgende Veränderungen nötig:
• Anfertigung von Zwischenstücken für die Targethalterung, um das Target variabel
in der passenden Höhe bzgl. CCD-Detektor zu positionieren
• Anpassungen der Kanülenhalterung an die geometrischen Verhältnisse des CCD-
Detektors, der tiefer als die Röntgenfilm-Kossel-Kamera liegt
– Versetzung der Lage der Target-Halterung in x-Richtung
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– Veränderung des Neigungsstückes zur Übertragung der z-Bewegung des Go-
niometers in eine x-Bewegung der Kanüle
• Beibehaltung einer separat präzise in x-, z-Richtung bewegbaren und wechselba-
ren Kanüle, die als Targetträger mit austauschbarem Target fungiert
2.1.3. Verfeinerung der WW-Kanüle und elegantere Target-Präparation
Verfeinerte Kanüle Die Abb. 2.4 zeigt eine Detailansicht der entwickelten Weitwin-
keleinrichtung D3 [61] mit dazugehöriger Targethalterung. Die im Photo ersichtliche
Kanüle mit präpariertem Fe-Target wurde weiterentwickelt und verfeinert. Nach um-
fangreichen Optimierungen konnte deren Durchmesser stark verringert werden. Dazu
wurden Testexperimente zum Teil mit medizinischen Hohlnadeln aus Stahl durchge-
führt, wie man sie z. B. für Grippeschutzimpfungen einsetzt. Der Innendurchmesser
der verwendeten Kanüle beträgt nur noch 300  m. Die Schwierigkeiten für die Physik-
Werkstatt bei der Herstellung dieser Kanülen lagen darin, daß sie aus einem Messing-
Stück gedreht werden mußten. Kompliziert gestaltete sich v. a. die mehrere Millimeter
tiefe, aber nur knapp 300  m betragende Innenöffnung bei einem Außendurchmesser
von 500  m. Durch diese weitere Verfeinerung der Kanüle konnten ihre infolge der Ab-
sorption der Röntgenstrahlung erzeugten und störenden Abschattungseffekte auf dem
Detektor verringert werden. Damit ließ sich die zwischen Target und Probenoberflä-
che einstellbare minimale Distanz weiter reduzieren, ohne das es zum Verschwinden
bzw. Abbruch einzelner Reflexe infolge der Abschattung durch den Targethalter kam.
Der kleinste nötige Abstand beträgt derzeit  200  20   m. Die hohe Genauigkeit der
Weitwinkel-Einrichtung kommt dank der nutzbar gemachten hohen Präzision des Pro-
bentisches bei gleichzeitig verbesserter Kontrolle der Manipulation unter lichtmikrosko-
pischer Beobachtung zustande. Um das am REM angebrachte Lichtmikroskop zu ver-
wenden, mußte die bei Bedarf für Aufnahmen mit Röntgenfilm genutzte Kossel-Kamera
durch eine entsprechende Aussparung angepaßt werden.
Abstandsmessung Bei den CCD-Aufnahmen ist wegen anderer geometrischer Ver-
hältnisse, d. h. größerem Abstand zum Polschuh, keine Abstandskontrolle mithilfe des
Mikroskops möglich. Diese wird wie unten beschrieben mittels Kontaktpotential rea-
lisiert. Diese geringen Abstände im Zehntelmillimeterbereich führen zu einer starken
Annäherung an die Kossel-Technik, weil die Röntgenquelle sich nahezu am Kristall be-
findet. Prinzipiell sind auch kleinere Abstände bis zur Berührung der Kristalloberfläche
einstellbar. Dies wird zur Distanzmessung dt p zwischen Target und Probe genutzt. Wenn
die Kanüle die Probenoberfläche berührt, entsteht ein Kontaktpotential. Dieses führt zu
einem Stromstoß im Detektor für absorbierte Elektronen, wenn der Meßbereich fein ge-
nug gewählt wird, d. h. im pA-Bereich. Der erhöhte Absorptionsstrom überschreitet den
Meßbereich und löst einen Signalton aus. Damit läßt sich die Distanz Null bestimmen.
Relativ dazu sind die Abstände präzise einstellbar.
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Abb. 2.4.: Detailansicht der entwickelten Weitwinkeleinrichtung D3 mit Targethalterung und ver-
feinerter Kanüle (InnenØ 300 µm) mit Fe-Target (Dicke:10 µm); Kanüle spiegelt sich in Probe
Neues Vorgehen bei der Target-Präparation der Weitwinkelkanüle Der Präpara-
tionsaufwand für das Target erhöhte sich durch die weitere Verfeinerung der Kanüle.
Ein neu erdachtes Vorgehen verringerte die Zeit für die manuelle Präparation der ex-
trem kleinen Anoden erheblich. Der Durchmesser dieser Targetfolien beträgt nur noch
450  m und deren Dicke 10  m (s. Abb. 2.5).
Sie werden unter lichtmikroskopischer Betrachtung mit ei-
PSfrag replacements
Silberleitlack
Targetfolie
Kanüle
Abb. 2.5.: Aufbau der Weit-
winkelkanüle
ner Rasierklinge nahezu kreisförmig zugeschnitten. Durch
die Ausnutzung von Adhäsionskräften bringt man diese klei-
ne Metallfolie auf die Messingkanüle. Mit einem feinen Haar
wird die Folie zentriert und durch vorsichtiges Aufbringen
von Silberleitlack rundherum am Rand befestigt. Das bis-
herige Vorgehen war aufwendig und gelang oft erst nach
vielen Versuchen. Der Trick des neuen Verfahrens besteht
darin, daß man den Silberleitlack mit Aceton so stark ver-
dünnt, daß er mit einer Injektionsspritze aufgesogen werden
kann. Dann wird mit einer feinen medizinischen Kanüle ein
Tropfen der Lösung auf die Targetfolie der Weitwinkelkanü-
le gegeben (Abb. 2.5). Ein wesentlicher Vorteil ist, daß die
Mitte der Folie sauber bleibt, da das Aceton schnell verdun-
stet und sich der Leitlack hauptsächlich in der Rinne zwi-
schen Folie und Halterung anlagert. So erzielt man in kurzer
Zeit Weitwinkelkanülen hoher Qualität.
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Abb. 2.6.: Röntgenfluoreszenzspektrometer vom Typ EDAX EAGLE µ-Probe und entwickelte
Kossel-Beugungseinrichtung.
2.2. Verbesserte Röntgenanregung von Kossel-Interferenzen
durch den Einsatz einer fokussierenden Polykapillarlinse
Die Kombination der Kossel-Interferenzen mit einer Poly-
PSfrag replacements
Röntgenquelle
Fokus
Kapillaren
Abb. 2.7.: Polykapillarlinse.
kapillarlinse, vereinigt in dem Röntgenfluoreszenzspektro-
meter vom Typ EDAX EAGLE µ-Probe (Abb. 2.6), bringt
den Vorteil einer untergrundreduzierten (keine Bremsstrah-
lung) Kossel-Aufnahme zur Bestimmung von Kristallpara-
metern [146]. In das kompakte Gerät wurde die am Institut
für Festkörperphysik der TU Dresden entwickelte Kossel-
Einrichtung der Abb. 2.6 (rechts) zusätzlich eingebaut. An
diesem Spektrometer ermöglicht der Einsatz einer Polyka-
pillarlinse (Abb. 2.7, 2.8), die nutzbare Intensität der Röntgenröhre um mehr als das
100fache zu steigern (Abb. 2.9). Dies wird durch Fokussierung der Röntgenstrahlung
einer Rh-Röhre aus einem größeren Raumwinkel erreicht (Abb. 2.7). Die Abb. 2.9 zeigt
die Anregungsspektren, die auf die angeregte Fläche sowie auf gleiche Röhrenleistung
normiert wurden. Die Messung erfolgte mit 40 kV und durch Streuung an einem Streu-
körper (Wachs). Eine Erhöhung der Intensität ist zu erkennen, aber auch die Veränderung
des Anregungsspektrums beim Durchgang durch die Optiken. Aufgrund der polychro-
matischen Primärstrahlung beobachtet man auf den Aufnahmen in Abb. 2.10 an Nickel
in Transmission Kossel- und zusätzlich Laue-Reflexe, was mit einer Polykapillarlinse
erstmals gelungen ist. Die Anregung der Kossel-Interferenzen über die Bremsstrahlung
hat den Vorzug, daß man durch diese Anregung nicht mit der charakteristischen Strah-
lung der Röntgenröhre Rh auf bestimmte Kombinationen von Röntgenanode und Probe
beschränkt ist. Der entscheidende Vorteil neben der untergrundreduzierten Aufnahme
ist die Intensitätssteigerung (Abb. 2.9), wodurch auch die schwächeren Linien sichtbar
werden. Gerade diese werden für präzise Gitterkonstanten- und Eigenspannungsbestim-
mungen im Mikrobereich benötigt.
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Abb. 2.8.: REM-Aufnahmen der Röntgen-Polykapillarlinse im Schnitt bei verschiedenen Abbil-
dungsmaßstäben.
Durch die Verbesserungen konnten die
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Abb. 2.9.: Intensitätsgewinn einer Polykapillar-
linse (Lens) gegenüber der Monokapillare (Cap)
bzw. einem Kollimator (Coll).
extrem langen Belichtungszeiten (1 Tag)
auf < 10% verringert werden. Darüber
hinaus erzielt man durch die fokussie-
rende Wirkung der Linse eine deutlich
höhere laterale Auflösung von ca. 10-
30 µm. Die zur Zeit noch relativ ho-
hen Belichtungszeiten lassen sich künf-
tig durch bessere Polykapillarlinsen wei-
ter verringern. Insgesamt wurde gezeigt,
daß sich in dem kompakten Spektrome-
ter die Röntgenfluoreszenz- und die Kri-
stallstrukturanalyse mittels Kossel-Tech-
nik äußerst vorteilhaft kombinieren las-
sen.
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Abb. 2.10.: Kossel-Diffraktionsaufnahme unter Röntgenanregung in Durchstrahlung (Rh-Röhre,
U=40 kV, i=1 mA, 2h, TEM-Probe, Ni(111)-Einkristall h Detektor, Fokus-Detektor-Abstand:
40,5 mm, modifiziert durch lokalen Kontrastausgleich) sowie dazugehörige Simulation. 29
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2.3. Entwickelte Aufnahmemethode mittels CCD-Detektor für
Kossel- und Weitwinkel-Interferenzen im REM
2.3.1. Fortschritte bei der Registrierung von Kossel-Interferenzen
Intensitätsreichere Synchrotronstrahlanregung
Festkörperdetektor: Von T. TAKAHASHI und M. TAKAHASI [226] sowie T. COG
et al. [91, 93] wurden Kossellinienprofile mit Ge- und Si(Li)-Festkörperdetektoren un-
tersucht. Sie wurden mit der wesentlich intensitätsreicheren und leichter detektierbaren
Synchrotronstrahlung angeregt, bei der eine viel höhere Linienintensität relativ zum Un-
tergrund vorliegt.
Bildplatten-Röntgendetektor: Die wiederverwendbaren Image Plates bestehen aus
mit Europium dotierten Erdalkalihalogenidverbindungen, wie Ba F Br : Eu2 ' . Durch
Röntgenquanten werden Elektronen-Loch-Paare erzeugt, die getrennt voneinander in
Zentren metastabil gespeichert werden. Die Informationen werden mit einer aufwendi-
gen externen Einrichtung durch Rekombination infolge Laseranregung ausgelesen. Vor
einer erneuten Aufnahme muß die Platte wieder ca. 15 min gelöscht werden [232].
H.-J. ULLRICH, J. BAUCH et al. [11, 239] nutzten für Synchrotron-Kossel-Unter-
suchungen Image Plates vom Typ FUJI Photo Film FDL 5000 der Firma Raytest. Al-
lerdings ist die Linienfeinstruktur einer Kossel-Aufnahme nur eingeschränkt erfaßbar,
so daß deren Anwendung bisher auf wenige Fälle begrenzt ist. Auch CH. SCHETELICH
et al. [199] testeten Image Plates. Aufgrund der ungenügenden Qualität wurden diese
vorwiegend für Justierungszwecke am Synchrotron angewendet. Für die Untersuchun-
gen mußte nach wie vor Röntgenfilm mit weit besserer Qualität eingesetzt werden.
CCD-Flächendetektor: Durch intensitätsreiche monochromatische Synchrotronstrah-
lung angeregte Kossel-Aufnahmen von einer FeSi3-Probe (Trafoblech) wurden von H.-J.
ULLRICH et al. [240] mittels eines marCCD-Detektors (2k i 2k) der Firma X-Ray Re-
search GmbH registriert (λ  0  17 nm, MPG/GBF-Wiggler-Beamline BW6 am DESY-
HASYLAB). Zur Subtraktion des Streustrahlungsuntergrundes wurde ein identisches
Diagramm mit λ  0  18 nm angefertigt. In diesem Fall erhält man kontrastreichere Auf-
nahmen, wegen des im Gegensatz zur Elektronenstrahlanregung nicht vorhandenen stö-
renden Bremsstrahlungsuntergrundes.
Elektronenstrahlanregung im REM:
CCD-Flächendetektor: Die Beobachtung von Gitterquelleninterferenzen an Ni-Kör-
nern, die zum Teil noch mit Kikuchi-Linien überlagert waren, wurde mit einem CCD-
Detektor am REM von R. P. GOEHNER und J. R. MICHAEL [89] präsentiert. Im fol-
genden Abschnitt soll auf die eigenen Entwicklungen bezüglich der CCD-Detektor-Auf-
nahme von elektronenstrahlangeregten Kossel-Linien näher eingegangen werden.
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2.3.2. Prinzip der neuen Beobachtungsmethode mit CCD-Detektor
Betrachtungen zur Aufnahme-Geometrie von Kossel-Interferenzen Die Intensi-
tät der Kossel-Linien verringert sich proportional zu 1

r. Dagegen schwächt sich der
Untergrund j 1  r 2 ab [132]. Dadurch verbessert sich bei großen Detektorabständen r
das Linien-Untergrund-Verhältnis der sonst kaum aus dem Untergrund hervortretenden
Kossel-Linien. Kontrastreiche Kosselaufnahmen erzielt man gewöhnlich mittels Rönt-
genfilm bei Fokus-Detektor-Abständen von k 25 cm. Durch die Vorgaben des REM-
Rezipienten und die mit der CCD-Detektion verbundenen Parameter, wie Aufnahme-
fläche und beobachtbarer Raumwinkel, ergaben sich Einschränkungen. Zusätzlich er-
schien es wünschenswert, mit demselben System EBKD-Aufnahmen zu verwirklichen,
wobei im Gegensatz zu Kossel-Linien bei Kikuchi-Bändern wegen der dadurch höhe-
ren Intensität kürzeste Detektorabstände zweckmäßig sind. Bei der Entwicklung dieses
Aufnahmeverfahrens mußten Kompromisse geschlossen werden, die zu einem Abstand
von ca. 75 mm führten, welche für den Aufnahmekontrast von Kossel-Linien eigentlich
hochgradig ungünstig sind.
Auswahl eines CCD-Flächendetektors Nach mehreren Tests verschiedener Detek-
toren zunächst an den intensitätsstärkeren Weitwinkel-Interferenzen (1998) [62] hat sich
ein doppelt peltiergekühlter, hochauflösender und zeitintegrierender Flächendetektor als
geeignet herausgestellt, um die beabsichtigte Aufnahme der relativ schwachen Interfe-
renzen zu ermöglichen. Er kann extrem schwache Signale und überaus feine Strukturen
nachweisen. Die ausführliche Spezifikation des digitalen 12 bit CCD-Detektors gibt Tab.
2.1 an. In Abb. 2.12 ist die spektrale Quanteneffizienz des Detektors SensiCam aufge-
führt. Der hoch empfindliche 2/3-Zoll CCD-Chip (SONY ICX085AL) wissenschaftlicher
Güte hat eine Auflösung von 1300 i 1030 Pixel, wovon 1280 i 1024 Pixel genutzt wer-
den. Dieser läßt sich mit einer selbstentwickelten Einrichtung am REM CamScan CS44
anflanschen und mit einem Membranbalg problemlos bis zum optimalen Abstand zum
Röntgenfluoreszenzschirm führen (Abb. 2.11), so daß sich die Röntgeninterferenzen in-
direkt aufnehmen lassen. Die digitalen Bilddaten werden zur Verringerung des elektro-
nischen Rauschens über ein Glasfaserkabel übertragen. Im Computer werden sie mit
einer Steckkarte weiterverarbeitet und sind nach entsprechender Integrationszeit direkt
beobachtbar. Die Detektor-Ansteuerung und die Bildverarbeitung der Interferenzsignale
erfolgt mit einem auf die Problematik angepaßten entwickelten Programm. Aus der Ab-
bildung geht ebenfalls hervor, daß drei Mikrobeugungsmethoden gemeinsam mit dem
CCD-Detektor anwendbar sind (mehr dazu in Abschn. 2.6, S. 55). Folgende Auswahl-
Kriterien des CCD-Detektors waren für eine erfolgreiche Aufnahme von Kossel-Inter-
ferenzen entscheidend:
• extreme Empfindlichkeit,
• lange Zeitintegration von mehreren Minuten,
• möglichst geringes Rauschen wegen der nötigen enormen Belichtungszeiten,
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Tab. 2.1.: Spezifikation des digitalen CCD-Detektors
Typ PCO SensiCam long exposure, black/white, 370XL
Auflösung 1280 l 1024 Pixel
Pixelgröße 6  7 ! m l 6  7 ! m
Informationstiefe 12 bit (4096 verschiedene Grauwerte)
Integrationszeit 1 ms . . . 1000 s
CCD-Kühltemperatur  12°C durch 2fache Peltierkühlung
Pixelfehler keine
Quantenwirkungsgrad typisch 40 % (monochrom, λ T 500 nm)
Spektrale Empfindlichkeit 280 . . . 1000 nm (monochrom)
Sensorformat / -fläche (aktiv) 2 Y 3 ” / 8  6 mm l 6  9 mm
Hochgeschwindigkeitstransfer / serielle Verbindung über Glasfaserkabel (10 \]\]\ 1500 m)/
Maximale Datenübertragungsrate 132 MB Y s (über PCI-Steckkarte)
Binning horizontal / vertikal Faktor 1, 2, 4, 8 / Faktor 1 . . . 32
Brennweite des Objektivs 16 mm
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Abb. 2.11.: Schema der Aufnahme von Gitterquellen- und Weitwinkelinterferenzen mittels hoch-
auflösendem digitalen CCD-Flächendetektor (S. Däbritz und E. Langer [62])
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Abb. 2.12.: Spektrale Empfindlichkeit
des CCD-Detektors SensiCam [184]
• große Informationstiefe, d. h. weiten Dynamikbereich
• ausreichend hohe Auflösung
In Tab. 2.2 wird der in der Arbeit genutzte CCD-Detektor mit einer in [11,239] getesteten
Bildplatte (Image Plate) verglichen. Dabei zeigt sich, daß insgesamt die Vorteile des
CCD-Flächendetektors für die Aufnahme von Kossel-Linien überragen, v. a. wenn die
inzwischen verfügbaren höheren Auflösungen von CCD-Chips berücksichtigt werden.
Man muß allerdings bemerken, daß derzeit, wie die Tab. ausweist, höhere Auflösungen
für Image Plates vorliegen.
Tab. 2.2.: Vergleich des verwendeten CCD-Detektors mit der in [11,239] verwendeten Bildplatte
(Image Plate) zur Aufnahme von röntgenographischen Kossel-Interferenzen
Parameter: CCD-Detektor Bildplatte (Image Plate)
Bezeichnung PCO SensiCam 370XL FUJI Photo Film FDL 5000
Anregungsart Elektronenstrahl (im REM) Synchrotronstrahl (aufwendig)
Aufnahmeprinzip indirekt mit Phosphorszintillator direkt
Informationstiefe 12 bit (4096 Grauwerte) 14 bit (16384 Grauwerte)
Kühltemperatur  12°C (2fache Peltierkühlung) Raumtemperatur
Pixelgröße 6  7 ! m l 6  7 ! m (CCD-Chip) 25 ! m l 25 ! m
Auflösung 1280 l 1024 Pixel 3760 l 3000 Pixel
nutzbare Fläche 90 mm l 72 mm 94 mm l 75 mm
Ortsauflösung 70 ! m (Phosphorszintillator) 25 ! m
Vorbereitung keine 15 min mit Weißlicht löschen
Bild-Datenerfassung sofort digital verfügbar aufwendiges externes Auslesen
Kossel-Linienfeinstruktur sehr gut erfaßbar nur eingeschränkt erfaßbar
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Wahl und Optimierung des Phosphorszintillators
Die prinzipielle Idee ist die einer indirekten Aufnahme der Röntgeninterferenzen, indem
man die Röntgenstrahlung mittels eines Phos-
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Abb. 2.13.: Sekundärelektronen-Bild ab-
geschiedener Phosphorkörner (koloriert)
phors in Licht im sichtbaren Spektralbereich um-
wandelt, um sie mit einem CCD-Detektor auf-
zunehmen. Der geeignete Leuchtstoff wurde hin-
sichtlich folgender Charakteristika ausgewählt:
• seiner Effizienz,
• dem Auflösungsvermögen,
• dem spektralen Emissionsbereich und
• in geringerem Maße dem Nachleuchtverhalten.
Der energetische Wirkungsgrad liegt je nach Leuchtphosphor zwischen einigen und ca.
25%. Die Ausbeute ist zusätzlich vom Schirmtyp abhängig, wobei sie in der Reihenfolge
Durchsicht, Reflex-Durchsicht und Aufsicht steigt. Neben der besonders hohen Ausbeu-
te eines Aufsicht-Leuchtschirms mit meist metallischer Unterlage anstatt Glas, könnte
durch ihn die Lichthofbildung durch Totalreflexion im Schirmträger (Glasplatte) elimi-
niert werden. Ein Aufsicht-Schirm ließ sich unter anderen aus geometrischen Gründen
nicht realisieren, deshalb wurde der Reflex-Durchsicht-Typ (s. Abb. 2.14) gewählt, der
im Vergleich zum Aufsicht-Schirm nur eine geringfügig verminderte Ausbeute aufweist,
aber eine deutlich höhere als ohne Reflexionsschicht. Prinzipiell wäre es möglich die
Phosphorschicht direkt auf den CCD-Chip aufzubringen, aber die Auflösung und Grö-
ße dieser Sensoren läßt es derzeit nicht zu bzw. könnte die Röntgenstrahlung den Chip
beschädigen. Ferner birgt polykristalliner Phosphor in sich die höchste Lichtausbeute,
weswegen sich hierfür entschieden wurde, jedoch eine begrenzte dennoch hohe Auf-
lösung, wenn man kleine Phosphorkörner wählt [265]. Einkristalliner Phosphor neigt
hingegen zur mäßigeren Ausbeute, bietet demgegenüber die beste Auflösung [6], die im
allgemeinen in der Größenordnung der Schichtdicke liegt. Die Nachleuchtdauer variiert
je nach verwendetem Phosphor von wenigen ns bis zu einigen ms (u. U. s bis min).
Tab. 2.3.: Zusammenstellung getesteter Phosphore [5]
Lichtemission Abkling- Dichte Par- Energe-
Typ Zusammen- Maxi- Farbe zeit auf ng Y cm3 o tikel- tischer
setzung mum 10 % der größe Wirkungs-
[nm] Intensität [ ! m] grad n% o
P43 Gd2O2S : Tb 545 Grün 1,5 ms 7,3 2,5 – 25 15
P22G ZnS : Cu, Al, Au 540 Grün 35 ! s 4,1 4 – 10 22
P20 ZnCdS : Ag, Cu 530 Grün 80 ! s 4,2 2,5 – 10 22
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Insgesamt wurden alle genannten Parameter sorgfältig auf die Anwendung abgestimmt.
Dazu wurden verschiedene Röntgenfluoreszenzschirme mit unterschiedlichen Belegungs-
dichten des phosphoreszierenden Materials vom Typ P22G: ZnS:Cu,Al,Au selbst herge-
stellt und getestet (s. Tab. 2.3). Die Beschichtung wurde dabei durch Sedimentation von
Phosphorkörnern auf einem Glassubstrat aufgebracht (s. Abb. 2.13). Die Registrierung
der Interferenzen mittels des hochauflösenden Röntgen-Phosphors Gd2O2S:Tb mit den
in Tab. 2.4 angegebenen Daten für den entsprechenden Fluoreszenzschirm erwies sich
als optimal. Folgende Auswahl-Kriterien für den Phosphorszintillator des Typs P43 wur-
den berücksichtigt:
• ist für das vollständige Röntgenspektrum am geeignetesten,
• zeichnet sich durch eine starke Röntgenabsorption aus,
• eine hohe Auflösung ist folglich durch dünne Beschichtung und verfügbare kleine Phos-
phorkörner möglich,
• ist sowohl für die Detektion von Röntgenstrahlung als auch von Elektronen gut geeignet,
• die Lichtemission stimmt mit der spektralen Empfindlichkeit des CCD-Sensors überein,
• die Nachleuchtdauer entspricht der kleinstmöglichen Integrationszeit des Detektors.
Der Schirm wurde zusätzlich auf der dem Elektronenstrahl zugewandten Seite mit einer
50 nm dicken Aluminium-Reflexschicht bedampft (s. Abb. 2.14), um die Transmission
in Richtung CCD-Detektor auf ein Optimum zu steigern. Zur Verhinderung von Aufla-
dungseffekten wurde dieser Überzug rundherum mit einem 2 mm breit aufgesputterten
Chrom-Rand direkt elektrisch kontaktiert. Für eine leichtere Handhabung wurde der Lu-
mineszenzschirm extra von Metall eingerahmt. Der Leuchtschirm wird unter Vakuum-
bedingungen im Dunkeln gelagert, zum Schutz vor Licht, das ihn beschädigen kann.
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Abb. 2.14.: Schematischer Aufbau des
Phosphorszintillator-Schirms
Typ: Phosphorszintillator P43: Gd2O2S:Tb
Belegungsdichte 20 mg Y cm2
mittlere Partikelgröße 4 ! m
Aluminium-Reflexschicht 50 nm
Glassubstrat-Abmessungen (100 l 80 l 2) mm3
nutzbare Phosphorfläche (98 l 78) mm2
effektiv genutzter Ausschnitt # (90 l 70) mm2
Tab. 2.4.: Daten des optimierten Phosphorszintil-
lator-Schirms
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Abb. 2.15.: Quanteneffizienz von P 43
(Einwaage 25 mg/cm2, Schichtdicke
ca. 55 µm) [188]
In Abb. 2.15 ist die Quanteneffizienz von P43 in Abhängigkeit von der Röntgenphoto-
nenenergie aufgetragen, für die charakteristische Röntgenstrahlung der meist untersuch-
ten Elemente (z. B. Fe; Ni; Cu-Kα j 6  4;7  5;8 keV) liegt sie bei 80 bis über 90 %, d. h.
die Röntgenphotonen werden bei diesem Phosphor effektiv in Licht umgewandelt.
Voraussetzungen zur CCD-Detektor-Aufnahme von Kossel-Interferenzen
Folgende experimentelle Verbesserungen wurden vorgenommen, um die Registrierung
von Kossel-Linien mittels CCD-Flächendetektor zu ermöglichen:
• wegen extrem geringer Kontraste der Kossel-Linien mußten kleinste Lichtquellen
ausgeschlossen werden, dazu dienten bei maximaler Integrationszeit ( j 17 min)
aufgenommene Dunkelbilder, dabei wurden trotz abgeschlossenem Rezipienten
erhebliche Lichteinflüsse festgestellt und beseitigt
• es wurden störende Spiegelungen der aus Stahl konstruierten Einrichtung mit
Membranbalg für den CCD-Detektor im Aufnahmeschirm (die Phosphorschicht
ist auf Glassubstrat aufgebracht, s. Abb. 2.14) festgestellt, diese wurden durch
Mattieren glänzender Stahlteile mit Kohlenstoff-Leitlack behoben
Nach Ausschluß derartiger Probleme konnten dennoch keine Kossel-Linien mit dem
CCD-Detektor beobachtet werden. Die Ursache dafür war lange Zeit nicht klar.
Filterung von Rückstreuelektronen
Nachdem alle anderen im vorhergehenden Abschnitt besprochenen Fehlerquellen aus-
geschlossen werden konnten, wurde nach und nach erkannt, daß die Ursache in den
rückgestreuten Elektronen zu suchen ist, die das Beugungsbild extrem überstrahlen.
Erst nachdem dieses Problem erkannt war, konnte unter Verwendung einer Filterfo-
lie eine erste noch sehr schwache Kossel-Linie im CCD-Detektor beobachtet werden.
Für diesen Zweck eignen sich dünne Spezial-Kunststoff-Folien mit niedriger Röntgen-
absorption gut, die mit 100  200 nm Gold bedampft wurden. Im weiteren haben sich
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mehrere hintereinander angebrachte Au-Folien bewährt. Dazu wurde eine Einrichtung
für den Einbau in das REM entwickelt, die neben dem Phosphorszintillator je nach ex-
perimentellen Parametern bis zu drei verschiedene Folien hintereinander zwischen Pro-
be und Szintillator aufnehmen kann. Die Folien lassen sich auf dafür hergestellte feine
Rahmen glatt aufspannen. Bei den Experimenten wurde festgestellt, daß die Elektronen
auch zwischen Phosphorschirm und Filterfolien seitlich in erheblichem Maße einstreu-
en, dieserhalb wurde die Einrichtung so konstruiert, daß sie rundherum abgeschlossen
ist. Beim Evakuieren trat das Problem auf, daß die hauchzarten Folien rissen, weshalb
zusätzlich an geeigneten Stellen Belüftungslöcher angeordnet wurden.
Während der meisten Kossel-Aufnahmen mittels CCD-Detektor in dieser Arbeit
wurden drei Filterfolien mit einer je 200 nm dicken Gold-Schicht verwendet.
Aufnahme von Kossel-Interferenzen mit CCD-Detektor
Unter gewählten experimentellen Parametern, wie Beschleunigungsspannung, Absorp-
tionsstrom, Probenkippung etc., ist die optimale Integrationszeit zu bestimmen. Die prä-
zise Messung des Absorptionsstroms im Bereich von  A bis pA erlaubt der Detektor für
absorbierte Elektronen im REM. Ein Problem dabei ist, daß man in den CCD-Originalen
vor einer Untergrund-Subtraktion kaum Kossel-Linien erkennt, wie in Abb. 2.17 c er-
sichtlich. Allerdings lassen sich die Aufnahmebedingungen gut anhand des Grauwert-
histogramms des Bildes kontrollieren.
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Abb. 2.16.: Grauwert-Histogramme einer unter-, über- u. optimal belichteten Kossel-Aufnahme
Abbildung 2.16 zeigt die Histogramme einer unter-, über- und optimal belichteten Kos-
sel-Aufnahme. Die kleine Erhöhung links wird jeweils durch das Schattenbild der Pro-
benkante verursacht. Laut den gesammelten Erfahrungen muß die Grauwertverteilung
relativ breit sein und möglichst weit nach rechts in Richtung großer Helligkeitswerte
reichen, um ausgezeichnete Beugungsbilder zu erzielen, wie es in Abb. 2.16 für die
bestmögliche Aufnahme der Fall ist. In Tab. 2.5 sind die Belichtungszeiten angegeben,
die von den Aufnahmeparametern abhängen. Bei einer Unterbelichtung erscheint die
Kossel-Aufnahme kontrastarm. Für Überblicksaufnahmen oder zum Justieren bestimm-
ter kristallographischer Richtungen reichen bereits 90 s (Tab. 2.5). Sobald allerdings
rechts im Grauwerthistogramm mit steigender Belichtungszeit eine gaußförmige Erhö-
hung wächst, dann äußert sich dies im Beugungsbild als heller runder Bereich um den
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Durchstoßpunkt des kürzesten Fokus-Detektor-Abstandes. Durch Experimente mit Ab-
sorberfolien (s. vorhergehendes Unterkapitel) wurde herausgefunden, daß es sich um
einen Untergrund infolge von Streuelektronen handelt. Die Kossel-Linien gehen in die-
sem Gebiet des Beugungsbildes im Detail oder vollständig verloren. Die Aufnahme ist
überbelichtet.
Tab. 2.5.: Aufnahmeparameter für Kossel-Interferenzen mit CCD-Detektor
Aufnahmeparameter: Absorptionsstrom Beschleunigungsspannung Integrationszeit
50  500 nA 20  40 kV 90  300 s
Erzeugen eines Untergrundbilds für Kossel- und Weitwinkel-Aufnahmen
In elektronenstrahlangeregten Kossel-Aufnahmen tritt ein sehr hoher Untergrund auf,
der hervorgerufen wird durch
• auftretende Bremsstrahlung,
• ungebeugte charakteristische Röntgenstrahlung sowie
• infolge des primären Elektronenstrahls bedingte Streuelektronen
und dem eigentlichen Interferenzeffekt überlagert ist. Um Kossel-Linien mittels CCD-
Detektor beobachten zu können, mußte in dieser Arbeit eine Methode zur Untergrund-
Aufnahme und Korrektur entwickelt werden. Bei bisherigen Aufnahmen mit Röntgen-
film war dies unmöglich. Für die Untergrund-Erzeugung wurden in der Arbeit folgende
Methoden getestet:
• Verwischen der Reflexe durch Bewegen des Kristalls und damit des Reflexsystems
• Aufnahme an einer amorphen Probe oder Probenstelle des gleichen Materials
• Rastern über mehrere Körner bei polykristallinen Proben
Der Untergrund wird mit der gleichen Zeitdauer wie die Kossellinien aufgenommen
und ist dann für mehrere Untersuchungen benachbarter Probengebiete anwendbar. Es
hat sich die Untergrundaufnahme nach der ersten Methode bewährt, bei der die Probe
so manipuliert wird, daß unter Einbehaltung aller Aufnahmeparameter die Reflexe ver-
wischt werden, d. h. daß keine gebeugte charakteristische Interferenzstrahlung mehr auf
der Aufnahme sichtbar ist. Bei Einkristallen kann die Probe während der Untergrund-
Aufnahme kontinuierlich um 360° gedreht werden, wenn er eben poliert wurde und die-
se Fläche horizontal angeordnet ist. Falls der Kristall Unebenheiten aufweist oder der
Probenhalter zu Abschattungen führt, hat sich in Experimenten gezeigt, daß ein Win-
kelbereich von mindestens ca.  5° für eine Untergrund-Aufnahme ausreichend ist. Die
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entsprechende Manipulation ist in diesem Fall etwas aufwendiger. Dabei ist durch vor-
herige Kontrolle im REM-Bild darauf zu achten, daß der Elektronenstrahlfokus wäh-
rend der Untergrund-Aufnahme immer den Kristall trifft. Liegen möglicherweise Ein-
kristalle mit kristallographischen Orientierungen symmetrisch zur Probennormale und
damit zur Drehachse vor, treten in der Nähe des zugehörigen Reflexes Probleme mit
dem Kontrast auf, die bei einer quantitativen Auswertung des Reflexprofils sorgfältig
zu berücksichtigen sind. In dieser Arbeit bereitete beispielsweise bei einem exakt orien-
tierten Ni(111)-Kristall zunächst der (111)-Reflex Schwierigkeiten, d. h. er verschwand
nicht vollständig in der zugehörigen Untergrundaufnahme, da die Symmetrieachse des
(111)-Kosselkegels mit der Achse, um die während einer Untergrundaufnahme gedreht
wurde, übereinstimmte.
Untergrund-Korrektur bei Kossel-Aufnahmen
Durch die entwickelte Methode zur separaten Aufnahme eines Untergrundbilds U vom
gleichen Analysengebiet und dessen anschließende Subtraktion S  L  U von der vor-
her hergestellten Kossel-Linienaufnahme L wurde eine nennenswerte Verbesserung des
Linien-Untergrund-Verhältnisses erreicht. Insbesondere ließ sich der störende Gradient
(Abb. 2.17d) im Untergrund einer Kossel-Aufnahme ausgleichen. Für den Untergrund-
abzug wurde ein spezielles Computerprogramm erstellt, welches die Arithmetik mit Bil-
dern in einer Informationstiefe von 12 Bit gestattete. Neben der Subtraktion bewährte
sich bei den Experimenten die Normalisierung N  L  U  exp  lnL  lnU   d. h. Di-
vision durch ein Untergrundbild, die auch bei den Reflexions-Kikuchi-Interferenzen zur
Untergrund-Korrektur gebraucht wird [208]. Sie führt durchweg zur besten Kontraster-
höhung und Gleichmäßigkeit der Beugungsaufnahme.
Weitwinkel-Interferenz-Aufnahmen mit CCD-Detektor
Die Integrationszeiten betragen für die meisten Auswertungszwecke 3  5 min. Die höch-
ste Aufnahmequalität, die – abgesehen von der Auflösung – Röntgenfilmaufnahmen
nicht nachsteht, erzielt man bei maximaler Aufnahmezeit von 1000 s (16 min 40 s). Um
schnell Überblicksaufnahmen zu erlangen, genügt bereits eine Belichtungszeit von nur
90 s! Die Aufnahmeparameter sind in Tab. 2.6 zusammengefaßt.
Der Absorptionsstrom ist mit der derzeitigen Weitwinkel-Einrichtung nicht direkt
meßbar, da der Elektronenstrahl nicht die Probe, sondern das Weitwinkel-Target trifft.
Die Messung erfolgt indirekt über die durch die Target-Folie transmittierten und in der
Probe absorbierten Elektronen und hängt damit von der elektrischen Leitfähigkeit und
Kontaktierung der Probe ab. Bei der verwendeten 10  m dicken Fe-Folie ist der ge-
messene Absorptionsstrom erfahrungsgemäß ca. um einen Faktor 1000 kleiner als der
wirkliche Probenstrom im Elektronenstrahlfokus. Statt im  A- liegt er im nA-Bereich.
Für die Reproduzierbarkeit wird der Absorptionsstrom während der Aufnahme konstant
gehalten. Ein plötzlicher starker Anstieg des Stroms deutet auf eine mögliche Beschä-
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digung der Anoden-Folie hin. Um weiteren Schaden zu vermeiden, wird in diesem Fall
ein niedrigerer Strom und evtl. eine leicht versetzte Position des Elektronenstrahlfokus
auf der Folie gewählt.
Tab. 2.6.: Aufnahmeparameter für Weitwinkel-Interferenzen mit CCD-Detektor
Aufnahmeparameter: Absorptionsstrom Beschleunigungsspannung Integrationszeit
50  1000 nA 20  40 kV 90  1000 s
Untergrund-Korrektur bei Weitwinkel-Aufnahmen
Die anfangs für die Auswertung von Weitwinkel-Interferenzen noch notwendige Auf-
nahme und Subtraktion des zugehörigen Untergrundes entfällt aufgrund der erreichten
guten Aufnahmequalität mit hohem Kontrast, daher halbiert sich nun die Integrations-
zeit für ein Diagramm. Für ausgezeichnete Aufnahmen bietet es sich an, trotzdem eine
Untergrund-Korrektur mittels Subtraktion oder Normalisierung vorzunehmen, da sich
hierdurch der Untergrundgradient verringert und die Aufnahme gleichmäßiger wird.
Bei langen Integrationszeiten (1000 s) wurde ein störendes elektronisches Rauschen
in den Weitwinkel-Aufnahmen beobachtet. Dies ließ sich durch Anwendung einer selbst-
entwickelten 12 Bit Subtraktionsroutine unter Herausfiltern der entsprechenden Pixel
beseitigen. Dazu werden einmalig bei völliger Abdunklung des CCD-Detektors und
mit verschiedenen Integrationszeiten Bilder aufgenommen, die nur diese durch die un-
terschiedliche Sensitivität einzelner Bildpunkte bedingten sogenannten „Warm Pixels“
zeigen. Diese werden anschließend von der Originalaufnahme subtrahiert. Mit dieser
Verfahrensweise wird gleichzeitig ein weiterer unerwünschter Effekt eliminiert, der sich
im CCD-Bild rechts oben als scheinbare schwache Lichtquelle zeigt. Die Ursache dafür
ist eine geringfügige Erwärmung des CCD infolge von im Chip „vergrabenen“ Ver-
stärkerbauelementen und der damit verbundenen Ladungsträgerentstehung. Allerdings
machen sich bei der sehr hohen Qualität des Detektors beide Effekte erst bei extrem
verdichteten Grauwertverteilungen und bei hohen Integrationszeiten bemerkbar, wie sie
nur bei der Aufnahme von Weitwinkel-Diagrammen auftreten. Mit all diesen Opera-
tionen erzielt man für die CCD-Aufnahmen im Vergleich zum Röntgenfilm sehr gute
Aufnahmequalitäten (Abb. 2.18 b).
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2.3.3. Vergleich von CCD-Detektor- und Röntgenfilm-Aufnahmen
Kossel-Interferenzaufnahmen Bisher war die Registrierung der schwachen elektro-
nenstrahlangeregten Kossel-Interferenzen mit Röntgenfilm üblich. Neben dem hohen
Untergrund in den Aufnahmen wirkt sich besonders der Untergrundgradient ungünstig
aus, der vor allem beim Einscannen der Kossel-Filmaufnahmen zu großen Kontrastun-
terschieden führt, s. Abb. 2.17 (a). Um überhaupt aussagefähige Aufnahmen zu erhalten,
ist daher sowohl eine größere Belichtungszeit für die Herstellung von Kosseldiagram-
men als auch ein Röntgenfilmmaterial hoher Empfindlichkeit erforderlich. Außerdem
mußten nahezu in jedem Fall die erstellten Aufnahmen entweder durch chemische Be-
handlung oder Umkopieren nachbearbeitet werden. Abbildung 2.17 (b) zeigt die in die-
sem Fall mittels Bildverarbeitung nachbehandelte und modifizierte Aufnahme der Abb.
2.17 (a). Durch graduelle selektive Helligkeitsanpassung konnte der Untergrundgradient
verringert werden, um einen Vergleich mit der entsprechenden CCD-Aufnahme vorneh-
men zu können.
Die Abbildungen 2.17 (a) und (c) zeigen am Beispiel eines Fe-Einkristalls am [110]-
Pol den Vergleich zwischen den originalen Röntgenfilm- und CCD-Detektor-Kosselauf-
nahmen. Die Beugungsbilder sind 1:1 abgebildet. Der bloße Einsatz eines CCD-Detek-
tors für die Aufnahme von Kosselinterferenzen führte trotz der hohen Empfindlichkeit
und einer Zeitintegration nicht zum gewünschten Ziel einer kontrastreichen Liniendar-
stellung. Vielmehr mußten schon bei der Herstellung der Kosseldiagramme erhebliche
aufnahme- und auswertetechnische Änderungen erfolgen. Dies trifft insbesondere für
den starken Untergrund der Aufnahmen zu, da die Interferenzlinien kaum aus diesem
hervortreten, Abb. 2.17 (c). Die bei einer relativ geringeren Belichtungszeit hergestell-
te CCD-Aufnahme gestattet wegen der vorgenommenen Untergrundsubtraktion und des
damit verbundenen Helligkeitsausgleiches (Abb. 2.17 d) eine bessere Auswertung der
Reflexe gegenüber der Röntgenfilmaufnahme, zumindest bei dieser für Kossel-Aufnah-
men eigentlich ungünstigen Aufnahmegeometrie mit kurzen Fokus-Detektor-Abständen
(s. dazu auch S. 31). Die Qualität der Aufnahme zeigt sich durch die erkennbare Auf-
spaltung des Kα-Dubletts des (022)-Reflexes (zur Indizierung vergleiche mit Abb. 2.19),
der sichtbaren Hell-Dunkel-Linienfeinstruktur einzelner Reflexe und an den deutlich er-
sichtlichen Schwärzungsfeldern, z. B. innerhalb des durch 4 Reflexe gebildeten Rhom-
bus in der Aufnahmenmitte. Zusätzlich sind in den Abb. 2.17 (e) und (f) die Grauwerte-
verteilungen für diese Aufnahmen dargestellt, wobei die rote Linie jeweils den optimalen
Bereich aus den gesamten 4096 Grauwerten (12 Bit) markiert, der aus Darstellungsgrün-
den linear in 256 Grauwerte (8 Bit) umgewandelt werden muß. Die Grauwerteverteilung
der CCD-Originalaufnahme in Abb. 2.17 (c) ist breit ausgeprägt und erstreckt sich über
ca. 2400 Kanäle. Im Ergebnis einer Untergrund-Subtraktion wird das Grauwerthisto-
gramm gestaucht. Zum Beispiel wurde für die Aufnahme der Abb. 2.17 (d) die Zahl
der verschiedenen Graukanäle auf ca. 300 vermindert. Diese Prozedur führte zu guten
Aufnahmequalitäten mit verhältnismäßig hohen Kontrastverhältnissen.
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Abb. 2.17.: Vergleich der Röntgenfilm- bzw. CCD-Detektor-Kosselaufnahmen eines Fe-Kristalls
mit Grauwerteverteilungen für (c) und (d) ([110]-Pol, Beschleunigungsspannung: 30 kV)
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Pseudo-Kossel-Interferenzaufnahmen Vor Beginn dieser Arbeit war für die Regi-
strierung von Weitwinkel-Interferenzaufnahmen im REM vorherrschend Röntgenfilm
nötig. Bereits 1998 konnte über den ersten erfolgreichen Einsatz eines CCD-Detek-
tors für die Aufnahme der Pseudo-Kossel-Interferenzen berichtet werden [62]. In ei-
ner Gegenüberstellung von Röntgenfilm- und CCD-Detektor-Aufnahmen wird dort der
Qualitätsunterschied beider Aufnahme-Techniken an Si-, Fe- und BaTiO3-Einkristallen
demonstriert. Abbildung 2.18 zeigt den Vergleich zwischen einer Röntgenfilm- und ei-
ner entsprechenden CCD-Detektor-Aufnahme eines Si(100)-Einkristalls. Der Fortschritt
zu früher aufgenommenen Diagrammen (s. [62]) ist deutlich in Abb. 2.18 (b) erkenn-
bar. Trotz kürzerer Belichtungszeiten erreicht man inzwischen nahezu die Qualität ei-
ner Filmaufnahme, d. h. der Kontrast zwischen Reflex und Untergrund konnte soweit
erhöht werden, daß Unterschiede zwischen Röntgenfilm- und Flächendetektor-Aufnah-
men kaum noch feststellbar sind. Im Diagramm der Abb. 2.18 (b) heben sich nun die
Kβ-Linien hervor und können für die Auswertung mitgenutzt werden. Der gegenwär-
tig erreichte Entwicklungsstand der CCD-Weitwinkelaufnahmen wird in Abb. 2.26 (S.
59), Abb. 4.1 (S. 79) und in zahlreichen Beugungsbildern im Kapitel 5 deutlich. Eine
Aufnahme mit Röntgenfilm erübrigt sich inzwischen bis auf wenige Ausnahmen.
Die simultane Übertragung der registrierten Signale zum Computer und ihre sofor-
tige Auswertung mit dem Simulationsprogramm KOPSKO (s. Kap. 3, S. 61) ermöglicht
nunmehr eine in situ Arbeitsweise bei Experimenten, d. h. es können z. B. innerhalb
eines Analysengebietes nacheinander Aufnahmen hergestellt und ausgewertet werden,
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Abb. 2.18.: Vergleich der Weitwinkelaufnahmen eines Si(100)-Einkristalls, a) Belichtungszeit:
15 min, b) Integrationszeit: 5 min, Beschleunigungsspannung: 30 kV, dt p =300µm, Fe-Target
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ohne daß der Vorgang durch Einlegen eines neuen Röntgenfilms und der späteren Aus-
wertung, bedingt durch den fotochemischen Dunkelkammerprozeß, unterbrochen wird.
Ein Vergleich zwischen Röntgenfilm und CCD-Detektor wird in Tab. 2.7 geführt.
Tab. 2.7.: Vorteile des entwickelten CCD-Detektor-Systems gegenüber dem Röntgenfilm
Röntgenfilm CCD-Flächendetektor
Abzug des Untergrundes nahezu unmöglich, Filmlage
variiert
leicht möglich, da keine
mechanische Verschiebung
Aufnahme zum Überblick aufwendig schon nach  20  60  s (mit
Binning)
Aufnahmevergleich schwierig, eventuell durch
mehrfache Belichtung eines
Röntgenfilms, im nachhinein
unmöglich
durch Normalisierung
zweier Aufnahmen (z. B.
eine sehr präzise relative
Orientierungsbestimmung
möglich)
Aufwand Filmwechsel notwendig in situ Aufnahme möglich
Bearbeitung sehr aufwendig; keine, da die Beugungsauf-
- Entwickeln (5 min) nahme unmittelbar digital
- Fixieren (5 min) vorliegt und sofort durch
- Wässern (20 min) den Computer rechnerisch
- Trocknen (30 min) erfaßt werden kann
- Kontaktkopieren (2 h)
- Scannen (5 min)
Gradient im Untergrund deutlich vorhanden geringer durch Untergrund-
Normalisierung
Informationstiefe 8 Bit (256 Grauwerte), da
nach dem Scannen reduziert
12 Bit (4096 Grauwerte)
Optische Abbildung direkt verzerrungsfrei indirekt über Objektiv und
Phosphorschirm, geringe
Abbildungsfehler müssen
ggf. korrigiert werden
Ortsauflösung sehr hoch hoch
Qualität der Aufnahme sehr hoch Kossel-Technik: gut
Pseudo-Kossel-Technik:
sehr hoch (Filmqualität)
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2.4. Gitterkonstantenbestimmung an mit CCD-Detektor
aufgenommenen Kossel-Diagrammen
2.4.1. Einführung
Die Kossel-Technik ist für ihre hohe Präzision bei Gitterkonstantenbestimmungen im
Mikrobereich unter Verwendung von Röntgenfilmen bekannt. Wegen der großen BRAGG-
Winkel zwischen jedem Kossel-Kegel und der entsprechenden Netzebene, der hohen
relativen Genauigkeit der charakteristischen Röntgenwellenlänge von ∆λ / λ  10 ) 6 so-
wie der scharfen Beugungslinien ist das Kossel-Verfahren für Präzisionsgitterkonstan-
tenbestimmungen ausgezeichnet geeignet. Über solche Präzisionsmessungen mittels der
Röntgenfilm-Kossel-Technik an verschiedensten Materialien wurde z. B. von H.-J. ULL-
RICH et al. [11,28,236,246], von S. WEBER et al. [261] - sogar an Quasikristallen - und
von S. DÄBRITZ [52] sowie in vielen weiteren Veröffentlichungen berichtet. Aufgrund
der Fülle von Artikeln sollen nur einige wenige Arbeiten, die sich speziell mit dem test-
weise untersuchten α-Fe beschäftigen, zitiert werden. Beispielsweise nutzten A. LUTTS
und P. GIELEN [161] die in Transmission aufgenommene Linse der Kβ-Reflexe (1̄21)
und (2̄ 1̄1), die von den Kα1 p 2-Reflexen (002) geschnitten wird, zur Gitterkonstanten-
bestimmung an α-Fe und einigen seiner Legierungen. Bei all diesen Untersuchungen
liegen die relativen Genauigkeiten der Gitterkonstanten bei ∆a

a X 10 ) 4 bis 10 ) 6.
Wie im Abschn. 2.3 ausführlich dargestellt, ist es gelungen, die Interferenzen mittels
eines CCD-Detektors aufzunehmen. Damit ist nicht nur eine erhebliche Zeitersparnis
verbunden, sondern die Interferenzen können unmittelbar weiterverarbeitet und ausge-
wertet werden. Um die für Präzisionsmessungen gewünschte Genauigkeit gegenüber
Röntgenfilm zu erreichen, waren zusätzliche gerätetechnische und experimentelle Er-
weiterungen notwendig:
• Ablösung der Röntgenfilmkamera durch ein digitales CCD-Aufnahmesystem,
• Erreichen einer ausreichenden Aufnahmequalität, da gerade die Schnittpunkte mit
intensitätsschwächeren Reflexen zur Bestimmung der Gitterkonstante dienen,
• Ermitteln einer der CCD-Detektor-Aufnahme angepaßten Auswertmethode,
• Optimierung der Lage des Durchstoßpunktes auf dem Detektor, d. h. des kürzesten
Fokus-Schirm-Abstands,
• Ersinnen exakter Vorgehensweisen, um die Güte des Objektivlinsensystems des
CCD-Detektors zu überprüfen und Abbildungsfehler zu korrigieren.
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2.4.2. Experimentelle Details
Präzisionsgitterkonstantenbestimmungen wurden bisher nach bester Kenntnis der Lite-
ratur durch die Aufnahme mittels Röntgenfilmen realisiert, wobei die im folgenden prä-
sentierten Ergebnisse mit CCD-Detektor bereits veröffentlicht sind, E. LANGER et al.
(2001) [149]. Der Nachteil bei Filmaufnahmen besteht in der umständlichen und zeitauf-
wendigen Nachbearbeitung der Röntgenfilme, besonders wegen der im allgemeinen zur
Kontrasterhöhung nötigen Anfertigung von Kontaktkopien. Außerdem müssen die so
entstandenen Umkopien für die Auswertung vermessen und in den Rechner eingelesen
werden. Neu in dieser Arbeit ist die Bestimmung von Gitterkonstanten an mittels CCD-
Detektor registrierten Kossel-Beugungsaufnahmen [149]. Der große Fortschritt liegt in
der sofortigen Bearbeitung und Auswertung der aufgenommenen Reflexe. Abbildung
2.11 zeigte bereits schematisch den prinzipiellen Aufbau der entwickelten Zusatzein-
richtungen [62] zur Aufnahme von Kossel-Interferenzen mittels CCD-Detektor. Die äu-
ßerst intensitätsschwachen Kossel-Röntgeninterferenzen werden mittels eines speziel-
len Phosphorschirms nachgewiesen und mit einem hochempfindlichen und zeitintegrie-
renden CCD-Chip digital aufgenommen. Die technischen Daten des Detektors sind im
Abschn. 2.1 (S. 32) ausführlich beschrieben. Als Beispiel für die Gitterkonstantenbe-
stimmung wurde der [011]-Pol eines Fe-Einkristalls (s. Abb. 2.19) durch Drehung und
Kippung der Probe exakt in den Durchstoßpunkt gebracht. Unter diesem Parameter ver-
steht man den kürzesten Abstand des Elektronenstrahlfokus auf der Probe zum Phos-
phorschirm. Das abgebildete Beugungsbild zeigte aufgrund der Bildfeldwölbung eine
von der Bildmitte (genau genommen von der optischen Symmetrieachse) zum Rand hin
leicht zunehmende geringfügige Unschärfe. Um derartige objektivbedingte Abbildungs-
fehler möglichst zu verringern, wurde durch entsprechendes Verschieben des Elektro-
nenstrahlfokus eine Korrektur des Durchstoßpunktes so vorgenommen, daß er nahe der
Beugungsaufnahmenmitte liegt (Abb. 2.19, Durchstoßpunkt ist deckungsgleich mit dem
[011]-Pol).
2.4.3. Gitterkonstantenbestimmung
Abbildung 2.19 zeigt eine mit CCD-Detektor aufgenommene elektronenstrahlangeregte
Kosselbeugungsaufnahme eines Fe(100)-Einkristalls. Die Aufnahmequalität wurde wie
im Abschn. 2.3 (z. B. Tab. 2.3, S. 34) beschrieben gesteigert. Die hohe Qualität ist an der
Kα1 W 2-Aufspaltung des (022)-Reflexes und an den Schwärzungsfeldern, z. B. zwischen
den Reflexen (1̄10) und (101), erkenntlich. Wie bekannt und in Abb. 2.20 deutlich
ersichtlich, reagieren Reflexe mit großen BRAGG-Winkeln θBhkl bzw. hohem ∑h2i (ku-
bisches System), d. h. kleinen Kegelöffnungswinkeln (180°-2θBhkl ), am empfindlichsten
auf Änderungen der Gitterkonstante a. Für die Bestimmung der Gitterabstände wurden
gegenüber anderen Auswertverfahren nur Reflexschnittpunkte herangezogen. Diese las-
sen sich bei CCD-Aufnahmen mit hoher Genauigkeit erfassen. Konkret wurde der Ab-
stand l1 der Dreierschnitte der BRAGG-Reflexe (020), (121), (101) und (002), (110),
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Abb. 2.19.: Mittels CCD-Detektor registrierte digitale Kossel-Aufnahme eines Fe(100)-
Einkristalls zur Gitterkonstantenbestimmung (Originalaufnahme nach Untergrundsubtraktion,
Auflösung: 1280 l 1024 Pixel, Informationstiefe 12 Bit, d. h. 4096 Grauwerte)
(112) sowie die Distanz l2 zwischen den Fünferschnitten der Reflexe (022), (1̄ 21),
(1̄ 10), (101), (112) und (022), (121), (110), (1̄01), (1̄ 12) zur Auswertung genutzt (s.
Abb. 2.20, die Schnitte sind mit den Zahlen drei und fünf gekennzeichnet).
Die mathematischen Beziehungen zur Auswertung der gemessenen Distanzen wer-
den aus Abb. 2.21 hergeleitet, wobei θBhkli den BRAGG-Winkel der entsprechenden Netz-
ebenen (hkl)i bezeichnet, (90°  θBhkli ) sind die halben Öffnungswinkel der zugehörigen
Kossel-Kegel, und der Winkel α ist durch α  (90°  θBhkl2 ) sr ([hkl]2,[hkl]1) gegeben,
wobei r ([hkl]2,[hkl]1) den Winkel zwischen den kristallographischen Richtungen [hkl]2
und < hkl > 1 benennt (in diesem Fall ist hkl 
 1  022 und hkl 
 2  1̄21). Die dazugehörende
Gleichung zur Berechnung der Gitterkonstante lautet nach Eliminierung des Abstandes
R zwischen Elektronenstrahlfokus und Phosphorschirm wie folgt (Abb. 2.21):
arccot tu x1
x2
0 v 2w
1  2λFeKα1 2a2 0 λFeKα1a xy  π3  arcsin z|{ 32 0 λFeKα1a } (2.1)
mit
x1
x2
 l1
l2
0 tan z arccos  13 
2 }  (2.2)
wobei die li die Distanzen zwischen den obenerwähnten Dreier- bzw. Fünferschnitten
bezeichnen. Da sich die Gleichung nicht analytisch lösen läßt, wurde mit dem NEWTON-
Näherungsverfahren des Programms Mathematica nach numerischen Lösungen gesucht.
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Abb. 2.20.: Simulation der Auswirkung einer Gitterkonstantenänderung um ∆a = 0,001 nm
(aschwarz = 0,28664 nm; arot = 0,28764 nm) auf das Kossel-Reflexsystem, [011]-Richtung in gno-
monischer Projektion
Die aus mehreren Messungen bei Raumtemperatur mit der neuen CCD-Aufnahme-Tech-
nik für Kossel-Interferenzen (Abb. 2.19) am reinen α-Fe-Einkristall ermittelte Gitter-
konstante beträgt
a ~ 0  2864  0  0005  nm.
Die infolge der Erwärmung des Analysengebietes durch den Elektronenstrahl (Beschleu-
nigungsspannung: U  40 kV, Absorptionsstrom: I  200 nA, Elektronenstrahldurch-
messer: ca. 3  m) verursachte Gitterkonstantenänderung [53] liegt für die vorliegende
Untersuchung innerhalb der Fehlergrenzen. Für die Auswertung wurde die charakteristi-
sche Wellenlänge λFeKα1  0  193597 nm genutzt. Weiterhin war es nötig, die Bildfeld-
wölbung des zur Abbildung des Szintillators auf den Detektor verwendeten Objektivs
zu berücksichtigen. Durch Ausmessen eines mehrfach aufgenommenen Präzisionsmaß-
stabs konnte eine Verzerrungsformel entsprechend der PETZVALschen Bildfeldwölbung
abgeleitet werden. Um eine Rotationssymmetrie zu erhalten, mußte der Detektor und der
Phosphorschirm genau zueinander ausgerichtet werden. Erst danach konnte innerhalb
einer vernünftig angenommenen Meßgenauigkeit von dieser Symmetrie ausgegangen
werden. Außerdem wurde vorausgesetzt, daß eine quadratische Verzerrungsformel zu
einer ausreichenden Korrektur führt. Alles in allem war es möglich, die zur Berechnung
der Gitterkonstante genutzten Punkte bis zu einem gewissen Grade zu korrigieren.
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Abb. 2.21.: Mathematisches
Prinzip zur Auswertung ge-
messener Abstände (in diesem
Fall ist hkl  1 T 022 und
hkl  2 T 1̄21)
D. E. THOMAS [231] erhielt bei 20 °C mittels Rückreflexionstechnik unter Nutzung
von Chromstrahlung (λCrKα1  0  228962 nm) die Gitterkonstante a  0  286645 nm.
Daraus geht hervor, daß momentan die Präzision der Kossel-Technik mit Röntgenfilm et-
wa eine Größenordnung besser als bei äquivalenten CCD-Detektor-Untersuchungen bei
gleichen geometrischen Bedingungen ist. Der absolute Fehler für CCD-Detektor-Auf-
nahmen ist ∆a X 10 ) 4 nm bzw. für Röntgenfilmaufnahmen ∆a X 10 ) 5 nm. Der Fehler
der Gitterkonstantenbestimmung ist im vorliegenden Fall, verglichen mit Filmtechni-
ken, relativ groß. Dies ist vor allem durch die erfolgte Auswertung über Reflexschnitte
bedingt. Außerdem ist eine höhere Genauigkeit zu erwarten durch:
• die Verbesserung der Objektivparameter (z. B. erweiterte Korrektur der Aberrati-
on) und eine Steigerung der CCD-Chip-Auflösung (größer 1280 i 1024 Pixel)
• oder eine beträchtliche Vergrößerung der CCD-Sensorfläche, welche zur Elimi-
nierung des Objektivs und damit den auftretenden Abbildungsfehlern führt.
Damit besteht dann die Möglichkeit, auch bei größeren Fokus-Detektor-Abständen ex-
akt die hochempfindlichen Reflexe, z. B. (022), durch Linienprofile zu vermessen und
zur Auswertung zu nutzen, so daß die Gitterkonstantengenauigkeit fast nur noch von der
Präzision der Wellenlänge abhängt.
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2.5. Rückstreu-Kikuchi-Beugung bei senkrechtem Einfall im REM
Die Elektron-Rückstreu-Kikuchi-Beugung (EBKD) ist eine wirksame Methode, insbe-
sondere um kristallographische Informationen im REM zu erzielen. Weil sich die Inten-
sität in Abhängigkeit vom Einfallswinkel stark verringert, ist es nur möglich, EBKD-
Aufnahmen bei niedrigen Einfallswinkeln des Primärelektronenstrahls von ca. 20° zu
beobachten. D. h. die Probe muß stark um ca. 70° gekippt werden (in Abb. 2.22 a blau).
Hier werden Rückstreu-Kikuchi-Aufnahmen erstmals bei senkrechtem Einfall, d. h. bei
horizontaler Probenanordnung ohne Kippung präsentiert (s. Abb. 2.22 b). Dazu wurde
ein selbst entwickeltes System mit extrem empfindlichem, hochauflösendem und digita-
lem 12 bit CCD-Detektor mit doppelter Peltierkühlung genutzt, der lange Integrations-
zeiten erlaubt. Rückstreu-Kikuchi-Aufnahmen bei senkrechtem Einfall des Primärelek-
tronenstrahls wurden nach bestem Kenntnisstand der Literatur bisher nicht veröffent-
licht, weshalb die erzielten Ergebnisse in [145, 151] (E. LANGER et al.) unverzüglich
vorgestellt wurden.
PSfrag replacements
Primärelektronenstrahl Umschaltung: Punkt/Gebiet
x
y
y
z
Kippwinkel:
a) 70°
a) 70°
b) 0°
Membranbalg
Objektiv
Probe Phosphor-
Szintillator-
System* BleiglasREM-Rezipient
CCD-Kopf mit
12 Bit A/D
2stufiger Peltierkühlung
Schnittstellen-Karte
Schnittstelle
ultrasensitiver digitaler
CCD-Flächendetektor
hochauflösender CCD-Chip
Software-gesteuert:
• CCD-Detektorkontrolle
• Einstellung der CCD-
Detektorparameter
- Integrationszeit
- Binning
• Schalten: Punkt/Gebiet
• 12 Bit Bildverarbeitung
• Live-Normalisierung
oder Subtraktion der
Untergrundaufnahme
kein digitaler Signalprozessor
und Frame-Grabber nötig
Optische Glasfaserverbindung
(serieller Hochgeschwindigkeits-Datentransfer)
* optimiert für Kossel-, Weitwinkel- und Rückstreu-Kikuchi-Aufnahmen
Abb. 2.22.: Schema des entwickelten Systems mit verschiedenen Einfallswinkeln des Primärelek-
tronenstrahls zur Generierung von Rückstreu-Kikuchi-Aufnahmen im REM; a) üblicher Auftreff-
winkel von # 20°, d. h. # 70° Probenkippwinkel; b) neu erzielter senkrechter Einfallswinkel
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2.5.1. Besonderheiten des entwickelten EBKD-Systems
Abbildung 2.22 zeigt das entwickelte Kossel/Weitwinkel/Kikuchi-System schematisch.
Ursprünglich konzentrierte sich die Arbeit auf die Weiterentwicklung der Registrierung
von Kossel-Interferenzen im REM, um eine Alternative zur Röntgenfilmaufnahme zu
finden. Folglich nutzen wir ein Szintillator-System (s. Abschn. 2.3.2, S. 34), welches ei-
gentlich für die indirekte Aufnahme von röntgenographischen Kossel-Beugungsaufnah-
men optimiert ist. Es ist für eine kombinierte Registrierung von Kossel-, Weitwinkel-
und zusätzlich Kikuchi-Aufnahmen im REM in Rückreflexion geeignet. Da kommer-
zielle sog. EBSD-Systeme bereits verfügbar sind, war das vorrangige Ziel, dieses Ver-
fahren mit der röntgenographischen Kossel- und Weitwinkel-Mikrobeugung zu kombi-
nieren und damit den Informationsgehalt zu erweitern (mehr dazu im Abschn. 2.6). Die
Spezifikation des CCD-Detektors ist ausführlich in Tab. 2.1 (S. 32) angegeben.
Mit dem entwickelten Programm „enhanced SensiCam-Control“ [206] zur Ansteue-
rung des Detektors über einen Computer ist es möglich, die Beugungsaufnahmen simul-
tan weiterzuverarbeiten. Eine eigene Software war zwingend erforderlich, um den Quell-
code zu besitzen und damit jederzeit nötige Änderungen sofort unkompliziert zu inte-
grieren. Weiterhin war es mit anderen Programmen unmöglich, 16 bit-Grauwertbilder
(davon werden 12 bit, d. h. 4096 Grauwerte, genutzt) wie gewünscht zu bearbeiten.
Durch eine schnelle in die Software implementierte Routine ist eine Live-Subtraktion
(oder Normalisierung) von Aufnahme und Untergrund möglich. Vorteile dieses Systems:
• CCD-Detektor liefert direkt digitale Bilder (über Glasfaserkabel und PCI-Steckkarte) kostspielige Frame-Grabber-Karte zur Digitalisierung der Aufnahmen erübrigt sich
• Software-Lösung zu Normalisierung (oder Subtraktion) der Untergrund-Aufnahme kein teurer Bildprozessor zur simultanen Subtraktion der meist analog vorliegenden
gerasterten Untergrund- von der entsprechenden Kikuchi-Aufnahme nötig
Die Einsparung dieser Komponenten erfolgte zugunsten des wesentlich leistungsfähi-
geren CCD-Detektors. Des weiteren ließen wir von der Elektronik-Werkstatt eine An-
steuerung der REM-Rastermodi anfertigen, die über einen Rechner (COM-Schnittstelle,
s. Abb. 2.22) per oben erwähnten Programm gesteuert werden kann und somit das au-
tomatische Umschalten zwischen Punkt für die Kikuchi-Linien-Aufnahme und Gebiet
für die entsprechende Untergrundaufnahme gestattet. Damit ist eine Live-Darstellung
möglich, und man kann den Elektronenstrahl über die Probe bewegen, und die Kikuchi-
Beugungsaufnahme ändert sich je nach Probenpunkt.
2.5.2. Diskussion der Beobachtungen
Die Qualität der EBKD-Aufnahmen zu verbessern stand ständig im Vordergrund, ins-
besondere die Intensität der Kikuchi-Linien zu erhöhen, v. a. durch Nutzung besserer
CCD-Kamera-Systeme mit faseroptisch gekoppeltem Phosphor von J. R. MICHAEL und
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J. A. EADES (2000) [171]. Dennoch mußten vorausgehende Untersuchungen im REM
bei Einfallswinkeln des Elektronenstrahls zur Probenoberfläche von ca. 20° durchge-
führt werden, d. h. bei starker Probenkippung um ca. 70°.
Abbildung 2.23 zeigt ein typisches Rückstreu-Kikuchi-Diagramm eines Ni-Einkri-
stalls, registriert bei 30 kV unter gewöhnlicher Geometrie mit 60°-Kippwinkel nach Un-
tergrundnormalisierung. Das entwickelte digitale CCD-Detektor-System erlaubt derar-
tige Beugungsbilder hoher Güte bei einer Integrationszeit von 2  5 s aufzunehmen. Der
hohe Kontrast und die hervorragende Qualität dieser Beugungsaufnahme zeigt sich bei-
spielsweise darin, daß man nicht nur die Kikuchi-Reflexpaare (002) und (00 2̄) beob-
achten kann, sondern auch die höheren Beugungsordnungen (004) und (00 4̄) sowie
(006) und (00 6̄) deutlich sichtbar sind (s. Abb. 2.23). Höhere Ordnungen sind auch an
den Bändern (1̄11) und (1 1̄1) wahrnehmbar. Überdies bildet sich die sternförmige Fi-
gur am [110]-Pol durch Superposition verschiedener Bänder schön bis ins kleinste De-
tail aus. Für die Auswertung und Indizierung der Kikuchi-Beugungsaufnahmen wurde
sowohl das selbst entwickelte Programm KOPSKO als auch das automatische Auswert-
programm ORKID1 (R. A. SCHWARZER et al. [210]) genutzt.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Abb. 2.23.: Rückstreu-Kikuchi-Aufnahme eines Ni-Kristalls nach Untergrundnormalisierung am
[110]-Pol (Probenkippwinkel 60°, Beschleunigungsspannung 30 kV, Strahlstrom 50 nA, Aufnah-
mezeit 2,5 s)
1Prof. R. A. SCHWARZER, Institut für Metallkunde und Metallphysik der TU Clausthal, stellte freund-
licherweise das in seiner Arbeitsgruppe entwickelte Programm ORKID zur Verfügung.
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Abb. 2.24.: Rückstreu-Kikuchi-Aufnahme desselben Ni-Kristalls bei senkrechtem Einfall des Pri-
märelektronenstrahls, d. h. horizontale Probe, Kippwinkel 0°, nach Untergrundnormalisierung
am [111̄]-Pol (Beschleunigungsspannung 30 kV, Absorptionsstrom 100 nA, Aufnahmezeit 10 s)
Abbildung 2.24 zeigt eine Rückstreu-Kikuchi-Beugungsaufnahme, gemessen bei
30 kV und senkrechtem Einfall des Primärelektronenstrahls, d. h. bei horizontaler Pro-
be mit einem Kippwinkel von 0° (s. Abb. 2.22b) nach Untergrundnormalisierung. Der
Untergrund wurde dabei durch extreme Defokussierung der Objektivlinse aufgenom-
men. Es wurde eine Beschleunigungsspannung von 30 kV und ein Absorptionsstrom
von 100 nA gewählt. Die Integrationszeit betrug für diese Aufnahme jedoch 10 s. Zu-
künftige Arbeit muß sich mit der weiteren Verbesserung der Detektionstechnik befas-
sen, mit dem Ziel, diese Aufnahmezeit zu verringern, um annähernd die gegenwärtige
Registrierungsgeschwindigkeit der herkömmlichen EBKD ( j 70° Kippwinkel) für das
Orientierungsmapping beizubehalten. Für diese Beugungsaufnahme wurde derselbe Ni-
Einkristall mit einer kristallographischen Orientierung der Probennormale einige Grad
nahe dem [111]-Pol genutzt.
Die Abb. 2.23 zeigt, verglichen mit Abb. 2.24, einen größeren Kontrast. Trotzdem
ist der Kontrast von Abb. 2.24 hoch genug, um kristallographische Auswertungen vor-
nehmen zu können. Ungeachtet der bezüglich der Interferenzaufnahmen ungünstigen
Geometrie sind die Kikuchi-Bänder klar sichtbar, und die Beschaffenheit ist mehr als
zureichend für eine automatische Orientierungsbestimmung mittels HOUGH-Transfor-
mation. Wie bekannt steigt der Kontrast der Rückstreu-Kikuchi-Aufnahme mit abneh-
mendem Einfallswinkel relativ zur Probenoberfläche oder größer werdendem Proben-
kippwinkel an, bis zum üblichen Winkel von ca. 70°. Darüber hinaus, wenn man Abb.
2.23 mit Abb. 2.24 vergleicht, beobachtet man eine bemerkenswerte Kontrastumkeh-
rung zwischen den zwei Aufnahmen. In Abb. 2.23 ist der Untergrund zwischen jedem
Paar von Kikuchi-Linien in seiner Intensität höher als die Umgebung. Bisher wurden im
wesentlichen nur derartige helle Kikuchi-Bänder in Rückreflexion im REM beobachtet.
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Im Untergrund der Abb. 2.24 sind jedoch Kikuchi-Bänder sichtbar, welche dunkler als
die Nachbarschaft sind. Bislang wurde eine ähnliche Kontrastumkehr bei Kikuchi-Beu-
gungsuntersuchungen an dickeren Kristallen in Transmission beobachtet. Jene Untersu-
chungen in Durchstrahlung führten K. SHINOHARA und K. MATUKAWA [216] sowie
H. BOERSCH [16] an dicken Glimmer-Kristallen durch.
Die Vorteile der Aufnahme von Kikuchi-Interferenzen bei senkrechtem Einfall sind:
• keine Verzerrung der zugehörigen rasterelektronenmikroskopischen Aufnahme und damit
direkte Zuordnung des Analysengebietes zum REM-Bild
• erlaubt aus Geometriegründen (keine 70°-Kippung) die Untersuchung größerer Proben,
z. B. in situ Untersuchung der Textur von Cu-Leitbahnen auf großen Si-Wafern (30 cm),
• keine Defokussierung des primären Elektronenstrahls,
• ermöglicht grundsätzlich ein zusammenhängendes Mapping großer Probengebiete,
• ein größerer Teil der oberen Interferenz-Halbkugel kann beobachtet werden ermöglicht evtl. zukünftig die Kikuchi-Elektronenholographie im REM,
• zusätzlicher Detektor für vorwärts gestreute Elektronen unnötig,
• die Information kommen aus einem etwas tieferen Anregungsgebiet, ist evtl. nutzbar für
eine Tiefenanalyse bzw. verringert den Aufwand bei der Präparation der Oberflächen,
• ermöglicht Experimente im Hochtemperaturbereich bis nahezu zum Schmelzpunkt,
da das Probenmaterial nicht buchstäblich wegfließen kann,
• eine signifikante Erhöhung der lateralen Auflösung kann erwartet werden vorteilhaft für die Untersuchung der Elektromigration in Cu-Leitbahnen.
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2.6. Kombinierter Einsatz zur analytischen REM und Vergleich der
drei Mikrobeugungsmethoden
Gitterquellen-, Weitwinkel- und Kikuchi-Interferenzen in Reflexion sind komplementä-
re Untersuchungsmethoden mit denen materialphysikalische Parameter von mikrosko-
pisch kleinen Probengebieten zerstörungsfrei ermittelt werden können.
In der Arbeit gelang es erstmals, die drei Interferenz-Methoden gemeinsam im REM
mit demselben Detektorsystem aufzunehmen. Bisher ist nur ein kommerzielles System
zur Detektion von Kikuchi-Linien in Reflexion erhältlich. Die zu überwindenden Schwie-
rigkeiten lagen in der Unterschiedlichkeit der Verfahren. Zum einen handelt es sich
um Röntgen- und zum anderen um Elektronenbeugung. Daraus resultieren starke In-
tensitätsunterschiede der Methoden (s. Tab. 2.10). Darüber hinaus mußte eine für al-
le Methoden passende Aufnahmegeometrie gefunden werden. Bei röntgenographischen
Methoden sind für hohe Linien-Untergrund-Intensitäten eher große Abstände zwischen
Probe und Szintillator günstig, hingegen sind für das elektronographische Mikrobeu-
gungsverfahren möglichst kurze Distanzen erfolgversprechender. Hier mußte ein Kom-
promiß gefunden werden. Für die drei Verfahren wird der gleiche schon beschriebene
Phosphor-Szintillator genutzt, der eigentlich für die Aufnahme von Kossel-Interferenzen
optimiert wurde, und der in vorangegangen Abschnitten spezifizierte hochempfindliche
CCD-Detektor. Alle drei Methoden wurden soweit entwickelt, daß sie zusätzlich im
REM gemeinsam mit den anderen Detektoren ohne gegenseitige Behinderung genutzt
werden können, um werkstoffphysikalische Parameter zu bestimmen.
In Tabelle 2.8 wird die Entstehungstiefe, die laterale Auflösung und die erreichbare
bzw. die in dieser Arbeit erzielte Präzision1 der Kossel-, Pseudo-Kossel- und Reflexions-
Kikuchi-Interferenzen (EBKD) verglichen. EBKD besitzt die beste laterale Auflösung.
Tab. 2.8.: Entstehungstiefe, laterale Auflösung und Präzision1 der Kossel-, Weitwinkel- und
Kikuchi-Interferenzen in Reflexion
Kossel Weitwinkel Kikuchi
Entstehungstiefe  1  10  "! m  1  100  $! m einige 10 nm
laterale Auflösung einige ! m ! m bis mm > 50 nm
Orientierungsbestimmung
- absolute Genauigkeit 0,20° / 0,40° 0,50° / 0,50° ca. 1°
- relative Genauigkeit 0,05° / 0,30° 0,10° / 0,10° 0,5°
Präzision bei der Gitter- Methode ist
konstantenbestimmung a 10 [ 5 / 10 [ 4 nm 10 [ 4 nm zu ungenau
1mit Röntgenfilm möglich / mit CCD-Detektor in dieser Arbeit erreichte Präzision
55
2. Methodische und apparative Entwicklungen
Die Ortsauflösung des Weitwinkelverfahrens ist stark vom Reflex und von geometri-
schen Parametern abhängig, wie im nächsten Kapitel erläutert wird. Die beiden Rönt-
genmethoden zeichnen sich durch eine wesentlich höhere Präzision aus. Das Kossel-
Verfahren erlaubt eine Präzisionsgitterkonstantenbestimmung im Mikrobereich, was ein
herausragender Vorteil ist. Weitere Einsatzgebiete der Methoden sind in Tab. 2.9 aufge-
führt, wobei die Kossel-Technik den größten Informationsgehalt besitzt und die Weit-
winkel-Technik am empfindlichsten für Kristallfehler ist. In Tab. 2.10 wurden die Ei-
genschaften der Methoden zusammengestellt.
Tab. 2.9.: Anwendungsbereiche der Kossel-, Weitwinkel- und der Kikuchi-Technik in Reflexion
( *** . . . Hauptanwendung; +++ . . . sehr gut; ++ . . . gut; + . . . möglich [65])
Anwendungsgebiet bzw. Parameter Kossel Weitwinkel Kikuchi
Nachweis des kristallinen Zustandes im Mikrobereich +++ +++ +++
Bestimmung kristallographischer Orientierungen +++ ++ +++
Untersuchung von Polykristallen +++ +++ +++
Messung eines einzelnen Korns +++ ++ ++
Texturanalyse +++ ++ ***
Mapping +++
Bestimmung der Kristallstruktur ++ +
Ermittlung von Symmetrieelementen +++ ++
Präzisionsgitterkonstantenbestimmung (∆a Y a Z 10 [ 5) *** +
Nachweis und Lokalisierung von Kristallfehlern + ***
Abschätzung von Versetzungsdichten (106 \]\]\ 1010 cm [ 2) ++ +
Nachweis mechanischer Spannungen und Deformationen +++ +
Bestimmung der Kristallstöchiometrie ++ +
Ermittlung von Ausdehnungskoeffizienten +++ +
Beiträge zum Sinterungsprozeß ++ +
Neubildung von Phasen und Phasenübergänge im ++ +
Hoch- und Tieftemperaturbereich
Bestimmung chemischer Elemente-Konzentrationen ++
Unterscheidung zwischen polaren Flächen +++
nichtzentrosymmetrischer Kristalle
Messung von Eigenspannungen im Mikrobereich +++
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Tab. 2.10.: Eigenschaften der Kossel-, Weitwinkel- und Kikuchi-Interferenzen in Reflexion bei
elektronenstrahlangeregter Aufnahme mit CCD-Detektor im REM
Kossel Weitwinkel Kikuchi
Probenpräparation keine oder minimale, auch rauhe Ober- saubere, unoxidierte
flächen oder Bruchflächen untersuchbar & glatte Oberfläche
Wellenlänge λ charakteristische Röntgenstrahlung des quasi-elastisch
Materials Targets gestreute Elektronen
untersuchbare
Materialien
beschränkt durch
Bragg-Gleichung
Erweiterung durch
Targetwahl
nur elektrisch und
thermisch leitfähige
Linienintensität sehr niedrig kontrastreich sehr kontrastreich
elektronische
Registrierung
extrem schwierig schwierig einfach, Z 104fach
höhere Intensität1
Absorptionsstrom  50  1000  nA  50  1000  nA  1 nA
Aufnahmezeit  90  300  s  90  500  s  1 s, hochwertige
Aufnahmen 10 s
Kurvenform 2. Ordnung,
Kegelschnitte
4. Ordnung, sog.
Spiren
näherungsweise
Geraden
Auswertung aufwendig sehr schwierig automatisch durch
Hough-Transformation
Die Abbildung 2.25 vergleicht die Grundprinzipien der drei Methoden. Beispielswei-
se wird mit der Pseudo-Kossel-Technik ein größeres Gebiet simultan erfaßt. Dies ist
vorteilhaft für präzise Untersuchungen des Mikrogefüges von Polykristallen, da eine
einzige Beugungsaufnahme die kristallographische Information mehrerer benachbarter
Körner gleichzeitig enthält. Wegen der unterschiedlichen Anregungs- bzw. Beugungs-
volumina der Verfahren, resultieren die Informationen von verschiedenen mittleren Pro-
bentiefen von einigen 10 nm bis zu ungefähr 100  m (s. Tab. 2.8). Die Methoden ergän-
zen sich somit untereinander in geeigneter Weise.
Abbildung 2.26 stellt die verschiedenen Methoden am Beispiel einer einkristallinen
BaTiO3-Keramikprobe sowie eines Fe-Einkristalls gegenüber. Um die nun im REM ge-
meinsam anwendbaren Methoden zu vergleichen, wurden sie jeweils bei gleicher Geo-
metrie aufgenommen, S. DÄBRITZ, E. LANGER (2000) [64,65]. Alle Interferenzen wur-
den mit demselben hochempfindlichen und zeitintegrierenden doppeltpeltiergekühlten
CCD-Detektor (s. Tab. 2.1, S. 32) aufgenommen und lagen dann zur Auswertung unmit-
telbar digital vor. Wie am (022)-Reflex ersichtlich, wurde bei der Kossel-Aufnahme an
BaTiO3 sowohl die Ba-Lα1 W 2 als auch die Ti-Kα1 W 2-Strahlung angeregt.
1Kikuchi-Bänder sind mittels Phosphorschirm durch Bleiglas mit bloßem Auge direkt beobachtbar.
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Abb. 2.25.: Vergleich der Anregungs- bzw. Beugungsvolumina der a) Kossel-, b) Weitwinkel-,
c) Reflexions-Kikuchi-Interferenzen (S. Däbritz und E. Langer [64])
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Abb. 2.26.: Vergleich der erstmals mit demselben CCD-Detektor aufgenommenen Beugungsbil-
der der Methoden a), b) Kossel, c), d) Weitwinkel und e), f) Reflexions-Kikuchi für einen Fe(100)-
(linke Bildreihe a), c), e)) und einem BaTiO3(111)-Kristall (rechte Bildreihe b), d), f)) [64]
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sowie entwickelte Auswertverfahren
Zur Simulation sowie qualitativen und quantitativen Auswertung von Kossel- und vor
allem Pseudo-Kossel-Beugungsaufnahmen wurde das Programm KOPSKO entwickelt,
E. LANGER, R. KURT und S. DÄBRITZ [150]. Insbesondere sollten die in Pseudo-Kos-
sel-Aufnahmen enthaltenen Informationen in größerem Maße nutzbar gemacht werden.
Allerdings wird die Auswertung im Vergleich zu Kossel-Linien wegen der in diesen Auf-
nahmen vorhandenen komplexeren Linienlage wesentlich komplizierter [57,147]. Dazu
war es nötig, den Ursprungsbereich des Gesamtreflexsystems in Abhängigkeit der Viel-
zahl von Parametern durch ein zu entwickelndes Verfahren zu bestimmen. Aus der er-
mittelten Ausdehnung des Entstehungsgebietes von Weitwinkel-Linien können entspre-
chende Auswertmethoden für polykristalline Materialien abgeleitet werden. Des weite-
ren ist ein geeignetes Auswertverfahren notwendig, das nicht nur die Zuordnung ein-
zelner Reflexe, sondern auch die Berechnung beliebig kleinerer Teilstücke eines ausge-
dehnten Reflexes auf der Probenoberfläche erlaubt. Erst damit wird eine genaue örtliche
Lokalisierung von Kristallfehlern innerhalb eines kristallinen Bereichs ermöglicht. Die
durch die Untersuchung der Reflexentstehungsorte gewonnenen Erkenntnisse sind Vor-
aussetzung für eine zerstörungsfreie Ermittlung und die erstrebte Charakterisierung von
Kristalldefekten. Sie sind bei jeder Untersuchung und Diskussion von Pseudo-Kossel-
Linien-Profilen zu berücksichtigen.
3.1. Simulation von Pseudo-Kossel-Aufnahmen
3.1.1. Neues Simulationsprinzip für Pseudo-Kossel-Interferenzen
Entsprechend der Kristallsymmetrie, den Beugungsgesetzen bzw. der -geometrie, den
Auslöschungsregeln und einer Vielzahl weiterer Parameter, von denen die Gestalt der
Weitwinkellinien abhängig ist, werden die komplizierten Weitwinkelaufnahmen simu-
liert. Die wesentlichen Parameter sind in Tab. 3.1 zusammengefaßt [57, 61].
Tab. 3.1.: Abhängigkeit der Weitwinkellinien von Proben- und Geräteparametern:
Probenparameter: – Kristallsystem  hkl  
– Substanzart (Gitterkonstanten a  b  c)
– Kornorientierung zur Probenoberfläche
– Kornlage bezüglich Elektronenstrahlfokus auf dem Target
– Kornausdehnung und Kornform
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Geräteparameter: – Abstand Target-Probe dt p
– Targetmaterial (Wellenlänge λ)
– Elektronenstrahlposition auf Target
– Targetdurchmesser
– Abstand Probe-Detektor
– Anordnung des Detektors
– Detektorabmessungen
Realzustand der Probe: – Korngrenzen (Kleinwinkel-)
– Mikrorisse
– Einschlüsse
– Verformungen
– Spannungen
– Versetzungen
Die Grundlage des Programms KOPSKO ist nicht die bisher verwendete analytische
Kurvengleichung, die von B. A. NEWMAN in [177] vorgestellt wurde (Gl. 3.1). Für den
einfachen Spezialfall einer Anordnung, bei der die Röntgenquelle in der Detektorebene
koplanar im Abstand dt p parallel zur Probenoberfläche liegt, lautet sie wie folgt:
f  ϑhkl  ϕ  dt p   cos2 ϕ x4  cos2 ϕ 2 tan2 ϑhkl 0 cos2 ϕ  tan2 ϑhkl  2 22 2 cos2 ϕ x2 y2  cos2 ϕ 2 tan2 ϑhkl 0 cos2 ϕ  tan2 ϑhkl  22 cos2 ϕ y4  4 d2t p tan2 ϑhkl 0 cos2 ϕ x2  4 d2t p tan2 ϑhkl y2  0  (3.1)
ϑhkl T6 90  θBhkl  halber Öffnungswinkel des Einfallskegels, der die Oberfläche schneidet
ϕ - Neigung der unter θBhkl reflektierenden Netzebene gegen die Kristalloberfläche
Hierbei sind ϑhkl , ϕ und dt p drei unabhängige Parameter. Die spezielle Geometrie für
die diese Gleichung gilt entspricht der in Abb. 3.1 dargestellten, wenn man sich den
Detektor in die Ebene der Targetfolie verschoben vorstellt.
Im Gegensatz zur Verwendung der analytischen Lösung werden die Beugungsauf-
nahmen in KOPSKO mittels dreidimensionaler Vektoralgebra berechnet, um die Refle-
xe punktweise zu simulieren. Dies vermeidet im Vergleich mit früheren Resultaten von
ZHANG et al. [270,271] die Behandlung der komplizierten Gleichungen vierter Ordnung
(im allgemeinen noch komplexer als Gl. 3.1, die nur einen einfachen Spezialfall darstellt,
s. dazu auch Abschn. 1.2.4, S. 16). Dies führt zu einer erheblichen Vereinfachung des
Problems. Das Programm ermöglicht durch den neuen 3-D-Vektoralgorithmus:
• die bisher nicht durchführbare Berechnung von durch Korngrößeneffekte verursachten
Abbrüche der Pseudo-Kossel-Linien,
• die Berücksichtigung der Abschattung durch die Targetkanüle und
• die Lokalisierung von Gitterfehlern.
Zunächst werden die auftretenden Reflexe entsprechend den Auslöschungsregeln er-
mittelt. Die Weitwinkel-Reflexion erfolgt nur in definierten Richtungen in der obersten
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Schicht der Probenoberfläche, die auf sog. Einstrahlkegeln liegen. Diese sind durch die
Bragg-Gleichung bzw. den LAUE-Bedingungen und der kristallographischen Orientie-
rung der Körner vorgegeben. Um die Inzidenzrichtungen der Röntgenstrahlung, die auf
den Einstrahlkegeln liegen zu erhalten, werden jeweils komplementäre Hilfs-Kegel si-
muliert. Das Ergebnis dieser Berechnung ist eine Anzahl von Kossel-Kegeln, einer je
Netzebene  hkl  . Die Kegelspitzen befinden sich am Elektronenstrahlfokus auf dem
Target. In Abb. 3.1 wird so ein Kegel gezeigt. Im nächsten Schritt wird für sämtliche
Netzebenen  hkl  , das bedeutet für jeden zugehörigen Kossel-Kegel, eine finite Zahl
von Vektoren

Kihkl auf Kegelmantellinien berechnet. Dabei liegen die Rotationsachsen
der Kegel in Richtung der entsprechenden Netzebenennormalen  hkl  . Dies erfolgt mit
der vektoriellen Gl. (3.2), die wegen ihrer Komplexität nur als Funktion der Parameter
angegeben wird.
Kihkl  Kihkl  θBhkl  a  b  c  α  β  γ  h  k  l   Ω   (3.2)
a  b  c – Gitterkonstanten
α  β  γ – Winkel zwischen den Basisvektoren a, b und c der Elementarzelle
h  k  l – MILLERschen Indizes der entsprechenden Netzebene
Ω – Rotationswinkel um die Kegelachsen, in Schritten von Ωi T i 2πn , i T 1 \]\]\ n,
mit zunehmenden n wird eine höhere Auflösung erreicht
Mit der BRAGG-Gleichung und dem allgemeinen Netzebenenabstand für ein triklines
Kristallsystem, der sich aus einer HESSEschen Normalform berechnet,
θBhkl  arcsin λ2 0 1dhkl  dhkl  1 h   1w ˆhT Ĝ ˆh  1w  h k l  Ĝ  h k l  T  (3.3)
ergibt sich der Braggwinkel θBhkl folgendermaßen:
θBhkl  arcsin λ2  ĝ11 h2 2 ĝ22 k2 2 ĝ33 l2 2 2 ĝ21 hk 2 2 ĝ32 k l 2 2 ĝ31 l ha2b2c2  1 2 2 cos α cosβ cosγ  cos2 α  cos2 β  cos2 γ   (3.4)
Die Gramschen oder Fundamentalmatrizen G bzw. Ĝ vermitteln dabei den Zusammen-
hang zwischen Raumgitter und reziprokem Gitter [235]:
G  gi j  g ji  a2 ab cosγ ac cosβ b2 bc cos α  c2 
Ĝ  ĝi j
det G
 1
det G
 b2c2 sin2 α abc2  cos α cos β  cosγ  ab2c  cos γ cosα  cosβ  a2c2 sin2 β a2bc  cos β cosγ  cosα   a2b2 sin2 γ 
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PSfrag replacements
hkl G

Sihkl
Sihkl

W ihkl
W ihkl

Kihkl

Dihkl
dt p
x
y
z
Korn G einer
polykristalli-
nen Probe
Hilfs-Kossel-
Kegel zur Be-
rechnung der
Einfallskegel
Target (Rönt-
genquelle)
Pseudo-Kossel-Reflexab-
schnitt, verursacht durch
die Korngrenze (Korn G)
90
°-
θ B h
kl
90
°-
θ B h
kl
θBhkl
90°
β2
[hkl]
[hkl]
Primärelektronenstrahl
Detektorebene
Targethalter
Netzebenen
(hkl)
des
markierten Kristallits
θBhkl – Braggwinkel der Netzebene  hkl  
Kihkl – i  ter Mantellinien-Vektor des Kossel-Kegels
Sihkl – rückwärtige Verlängerung von

Kihkl
W ihkl – Braggreflexionsvektor von

Sihkl
Dihkl – Verlängerung des Vektors

W ihkl zur Detektorebene
dt p – Abstand zwischen Target und Probe
β2 – Winkel zwischen Detektorebene und Y-Achse
Abb. 3.1.: Neues Simulationsprinzip für Weitwinkelinterferenzen mittels Vektoralgebra
In Abb. 3.1 ist ein solcher Vektor

Kihkl dargestellt. Die rückwärtige Verlängerung der
Vektoren

Kihkl durch den Koordinatenursprung ist identisch mit den Einfallsrichtungen
der Röntgenstrahlung. In diese Richtungen werden die Vektoren

Sihkl mittels der folgen-
den Vektorgleichung bis zur Probenoberfläche (wie in Abb. 3.1 angegeben) skaliert:
Sihkl  ε1  dt p  α1  β1  0 Kihkl  ϑhkl  Ω  (3.5)
ε1 – Skalierungsfaktor
dt p – Distanz Target-Probe
α1 – Verdrehung der Probenoberfläche um die Y-Achse relativ zur X-Achse
β1 – analog um die X-Achse relativ zur Y-Achse
64
3.1. Simulation von Pseudo-Kossel-Aufnahmen
Der Skalierungsfaktor ε1 ist durch die HESSEsche Normalform der entsprechenden Ebe-
ne gegeben:
n1  α1  β1  0 Kihkl  ϑhkl  Ω  0 ε1  dt p  α1  β1    cosα1 0 cosβ1 0 dt p (3.6)
mit

n1  α1  β1   tu  sinα1 sinβ1
cosα1 0 cosβ1 xy  (3.7)
Die Punkte

Sihkl , an denen die Reflexion an einer diskreten Netzebenenschar in der
obersten Probenschicht erfolgt, werden hier als Braggreflexionspunkte bezeichnet. Ei-
ne in [211] beschriebene Routine wurde verbessert und dem Problem angepaßt. Sie
wird genutzt, um zu ermitteln, ob die Aufpunkte der Vektoren

Sihkl innerhalb des Korn-
Polygons G liegen. Die Parameter
• Korngrenzlage,
• Korngröße und -gestalt
• sowie Kornposition
relativ zum Elektronenstrahlfokus auf dem Target werden hierbei berücksichtigt. Wenn
ein solcher Punkt im Korn liegt, im Falle eines kleinen Einkristalls inmitten der Pro-
benbegrenzung, wird der Braggreflexionsvektor

W ihkl der zugehörigen Netzebene  hkl 
bestimmt. Andernfalls wird die Simulation unterbrochen und mit dem nächsten Vektor
Sihkl fortgesetzt. Die

W ihkl werden mit der Vektorgleichung für die Detektorvektoren

Dihkl
Dihkl  ε2  dpd  β2  0 W ihkl (3.8)
ε2 – Skalierungsfaktor
dpd – Abstand zwischen Probe und Detektor
β2 – Winkel der Detektorebene zur Y-Achse
bis zur Detektorebene (Abb. 3.1) verlängert. ε2 wird mit Hilfe der Gl. 3.9 berechnet.
n2  β2  0 W ihkl 0 ε2 2 dpd mit n2  tu 0 sinβ22 cosβ2 xy (3.9)
Die resultierenden Schnittpunkte sind simulierte Reflexpunkte in der Detektorebene. Sie
ergeben bei Einkristallen einen geschlossenen Reflex bzw. bei Polykristallen einen Lini-
enabschnitt, wie in Abb. 3.1 am Reflex  hkl  G verdeutlicht. Somit ist eine unzweideuti-
ge Identifizierung von kurzen Reflexabschnitten möglich. Dabei kann die resultierende
Interferenzaufnahme auf beliebig angeordneten ebenen Detektoren simuliert werden,
z. B. auch für die neue CCD-Detektor-Aufnahme. Das Programm KOPSKO ist deshalb
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auch für andere REMs flexibel einsetzbar. Bei den in dieser Arbeit genutzten Detektor-
geometrien ist die Berechnung äquivalent mit der gnomonischen Projektion, wenn das
Projektionszentrum in den Elektronenstrahlfokus auf der Targetfolie gesetzt wird. Die
Darstellung in dieser Kristallprojektion ist für den präzisen Vergleich von Interferenz-
aufnahme und Simulation erforderlich.
3.1.2. Das vollständige Reflexsystem an Einkristallen
Das Reflexsystem von Einkristallen kann unter Einbeziehung aller experimentellen Pa-
rameter simuliert werden. Insbesondere die Probenbegrenzung führt in einigen Fällen
zum Reflexabbruch (s. Abb. 3.4, S. 70). Derartige Untersuchungen wurden an klei-
nen quadratischen Si(100)-Einkristall-Plättchen ausgeführt. Das Programm wurde er-
folgreich durch systematische Variation von wesentlichen Parametern getestet und opti-
miert (LANGER et al. [147]). Die Anpassung ist präzise genug, um kristallographische
Orientierungen mit einer Genauigkeit von  0  15  zu ermitteln. Abbildung 3.2 zeigt
ein typisches Beispiel für eine Berechnung mit dem Programm KOPSKO. Die Pseudo-
Kossel-Aufnahme eines α-Fe-Einkristalls wird simuliert. Dieser ist 60  zur elektronen-
optischen Achse gekippt (welche etwa mit der links oben angezeigten Kristallrichtung
[659] übereinstimmt). Für eine bessere Übersichtlichkeit wurde nur die Kα1-Strahlung
berücksichtigt, alle anderen schwach zu erkennenden, aber nicht berechneten Reflexe
sind vom Kβ-Typ. Zur deutlicheren Illustration der Simulationslinien wurde die Hellig-
keit der Röntgenaufnahme im Hintergrund reduziert.
Für die komplizierten Pseudo-Kossel-Interferenzen erwies es sich als notwendig,
die Aufnahmen zu unterlegen, um sie direkt mit der Simulation zu vergleichen. Damit
ermöglicht man eine exaktere Auswertung sowie Indizierung von Reflexen bzw. von
Reflexabschnitten, die man bei Polykristallen erhält. Eine Auswertung mittels Layer-
Technik erzielten H.-J. ULLRICH und Mitarbeiter für Gitterquelleninterferenzen (s.
z. B. [10]). Die Simulation wird zuvor extern berechnet. Dann in ein entwickeltes Pro-
gramm als Computergrafik eingelesen und mit der digitalisierten Aufnahme überlagert.
Im Gegensatz dazu werden in KOPSKO einheitliche für beide Interferenzmethoden Auf-
nahme und Simulation direkt wie folgt überlagert:
1. Berechnung des kompletten Beugungsreflexsystems in gnomonischer Projektion
unter Einbeziehung aller wesentlichen Parameter für Weitwinkel-Interferenzen;
2. Importieren der digitalisierten originalen Interferenzaufnahme in KOPSKO;
3. Einstellung der Helligkeit der Röntgenaufnahme, wenn nötig;
4. Vereinigung der Farbwerte von Beugungsaufnahme und Simulation durch punkt-
weise Anwendung des booleschen XOR-Operators (ausschließende Disjunktion).
Die Vorteile gegenüber anderen Programmen liegen, neben der unmittelbaren Ausfüh-
rung von Parameteränderungen und der direkten Superposition von Beugungsaufnah-
men, v. a. in der hohen Präzision bei der Bestimmung kristallographischer Parameter.
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Abb. 3.2.: KOPSKO-Simulation in gnomonischer Projektion (Kα1-Reflexsystem, Fe(100)-
Kristall) mit unterlegter Weitwinkel-Beugungsaufnahme. Rechts können viele kristallographi-
sche Parameter (s. Text) variiert und deren Änderung unmittelbar verfolgt werden.
Die unterlegte Beugungsaufnahme stimmt ausgezeichnet mit der Simulation überein,
z. B. die Reflexe  211  und  21̄1  . Die Berechnung des vollständigen Reflexsystems
dauert in Abhängigkeit von den Parametern weniger als 1 Sekunde. Die Aufnahme kann
in beliebiger Weise (skalieren, bewegen und rotieren) extrem schnell manipuliert1 wer-
den, um die Identität zu erzielen. Sowohl die Reflexindizierung als auch die kristallo-
graphischen Pole werden angezeigt. Auf der rechten Seite (s. Abb. 3.2) können eine
Vielzahl kristallographischer und anderer Startparameter, wie z. B. Kristallsystem, kri-
stallographische Orientierung, Wellenlängen, Abstand Target-Probe etc. eingegeben so-
wie in Eingabedateien gespeichert werden. KOPSKO erlaubt es, alle Parameter direkt
zu variieren und gleichzeitig die resultierenden Änderungen in der Simulation zu beob-
achten. Ist die beste Koinzidenz mit den experimentellen Aufnahmen erzielt, sind die
Ergebnisse unmittelbar am Parameterfeld rechts ablesbar. Beispielsweise ist durch das
Programm eine Bestimmung der Gitterkonstante a mittels der Pseudo-Kossel-Technik
mit einer relativen Genauigkeit in der Größenordnung von a a  a  10 ) 3, in Spezialfäl-
len 10 ) 4, erreichbar.
Erklärung für das Ausbleiben bestimmter Weitwinkel-Reflexe in Rückreflexion
Es gibt bisher noch keine sichere Argumentation für das Nichtauftreten bestimmter
Weitwinkel-Reflexe. In vielen Fällen wird in der Literatur nur auf eine Abschattung,
1Dies geschieht durch doppelte Anwendung der XOR-Operation an der alten und neuen Bildposition
ohne ein Neuzeichnen der simulierten WW-Linien.
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z. B. durch die Weitwinkel-Kanüle, hingewiesen ohne die Ursache genau zu begrün-
den. Im vorliegenden Beispiel zeigt die Simulation eindeutig, daß das vollständige Ver-
schwinden der Reflexe  110  ,  101  und  2 1̄ 1̄  sowie das teilweise Verbleiben des Refle-
xes  211̄  , verglichen mit dem vollständigen Reflexsystem einer entsprechenden Kossel-
Aufnahme, durch die Begrenzung der Probe verursacht wird. Weiterhin wurde heraus-
gefunden, daß bei dieser geometrischen Anordnung konkave Reflexe (bezüglich unterem
Rand des Diagramms) durch Abschattungseffekte der Weitwinkelkanüle betroffen sein
können. Damit kann allerdings nicht das Ausbleiben jedes konkaven Reflexes begründet
werden. Die Ursache liegt vielmehr häufig darin, daß maximal der halbe Raumwinkel
an Einfallsrichtungen für die Weitwinkel-Beugung verfügbar ist. Es tritt eine Symme-
triebrechung an der Kristalloberfläche auf, die sich prinzipiell immer auf das Weitwin-
kel-Reflexsystem in Rückstrahlrichtung auswirkt. Es können folglich bei einer externen
divergenten Einstrahlung in Reflexionsrichtung nie alle nach den Auslöschungsregeln
möglichen Reflexe vollständig ausgebildet werden. Beispielsweise fehlen in Abb. 3.2
die Reflexe  112̄  ,  011̄  und  11̄0  rechts in der Aufnahme (letztgenannter Reflex trägt
keine Indizierung). Dies sollte sich auch bei der neuen Röntgen-Drehschwenkmethode
(RDS) bemerkbar machen (s. Abschn. 1.4, S. 20).
Folgende Ursachen führen also zum Ausbleiben von Weitwinkel-Reflexen:
• die Begrenzung der untersuchten Probe, v. a. bei relativ kleinen Kristallen,
• auftretende Abschattungseffekte, z. B. der Weitwinkelkanüle und
• eine Symmetriebrechung an der Kristalloberfläche, dadurch das sich die divergente Rönt-
genquelle nicht im Kristall befindet, wie es bei den Kossel-Interferenzen der Fall ist.
3.1.3. Berechnung des Reflexsystems von Polykristallen
Mit dem Programm kann man erstmals das Reflexsystem
PSfrag replacements
Korn G
WW-Kanüle
Target
dt p
Elektronenstrahl
x
y
z
Pi  xi  yi   dt p Pi  1Pi  2Pi  3. . .
Abb. 3.3.: Kornpolygon
von beliebig geformten Körnern in Abhängigkeit von
der Kornlage berechnen, was die Voraussetzung für die
Simulation der Beugungsbilder von Pseudo-Kossel-Auf-
nahmen polykristalliner Materialien ist. Dafür wird ein
Eingabefile generiert, das die folgenden angenommenen
Startparameter, für mehrere Körner enthält:
• Kornpolygon, das charakterisiert wird durch
– Korngrenze,
– Größe und
– Form des Korns,
• Kornlage relativ zum Elektronenstrahlfokus auf dem Target etc.
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Diese Simulation ermöglicht es, die Weitwinkel-Reflexabschnitte den einzelnen Kör-
nern von Polykristallen in Rückstrahlrichtung zuzuordnen. Das Programm KOPSKO er-
laubt die Lokalisierung der Herkunft jedes einzelnen Reflexes auf der Probenoberfläche
und damit deren Abbrüche an einer beliebigen Korn- bzw. Probengrenze. Die Auswer-
tung von Abbrüchen gestattet die zerstörungsfreie Rekonstruktion von Korngrenzen bis
zur Eindringtiefe der Röntgenstrahlung. Die in einer Beugungsaufnahme gleichzeitig
überlagert auftretenden Beiträge mehrerer Körner können durch die extrem aufwendige
simultane Berechnung aller einzelnen Körner separiert werden. Dadurch wird es u. a.
möglich, präzise Mißorientierungen von beliebigen benachbarten Kristalliten mit rela-
tiven Genauigkeiten zueinander besser  0  1  zu bestimmen. Dies ist wichtig bei der
Untersuchung von Σ-Korngrenzen [224].
Durch umfangreiche Änderungen im Simulationsprogramm KOPSKO 1.0 entstand
das Programm KOPSKO 2.0. Es enthält insbesondere stark verallgemeinerte Routinen,
weswegen eine große Zahl von Körnern gleichzeitig simuliert und identifiziert werden
kann. Dazu müssen für die jeweiligen Körner die kristallographischen Parameter ange-
geben werden. In Tab. A.3, A.4 (Anh. S. 163) sind Beispiele für solche Dateien aufge-
führt. Im einfachsten Fall besteht sie aus:
• der Angabe der Anzahl der Körner,
• den Bezeichnungen der Kristallite (A, B, . . . ),
• den Winkeln ϕ, ω, δ der jeweiligen kristallographischen Orientierung des Korns,
• i T 1 \]\]\ Zahl der Ecken des Kornpolygons (Umlauf entgegen dem Uhrzeigersinn) und
• den Punkten xi, yi und zi des Kornbegrenzungspolygons (Koordinatenursprung ist der
Elektronenstrahlfokus auf dem Target, s. Abb. 3.3).
Beim Erzeugen der Korndatensätze unterstützt das Programm die Generierung der Korn-
begrenzungspolygone aus den Korngrenzen der importierten REM-Aufnahmen. Durch
Hinzufügen weiterer Angaben finden verschiedene Phasen Berücksichtigung.
Diese Simulation des Weitwinkelreflexsystems von Polykristallen ist ein signifikan-
ter Fortschritt, da die kristallographischen Informationen mehrerer Nachbarkörner, die
in einer Pseudo-Kossel-Aufnahme enthalten sind, zur Untersuchung des Mikrogefüges
nutzbar werden. Dies erlaubt Aussagen über Korngröße, Orientierungen, kristallogra-
phische Struktur und Realzustand, Korngrenzen sowie ihre Lage und präzise Korrelatio-
nen zwischen Nachbarkörnern, wie Kleinwinkelkorngrenzen und Texturen sowie dar-
über hinaus auch für Subkorngrenzen in Mosaik-Einkristallen. Der Anwendungsbereich
der Pseudo-Kossel-Interferenzen wird damit beträchtlich erweitert.
Erste Untersuchungen erfolgten an Körnern von Fe- sowie an Al- und BaTiO3-
Polykristallen und sind vom Autor u. a. in [147] bzw. im Kap. 4 (S. 77) dargestellt.
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3.1.4. Lokalisierung von Reflexunregelmäßigkeiten
Das Programm KOPSKO erlaubt erstmals die Lokalisierung der Herkunft jedes einzel-
nen Reflexes auf der Probenoberfläche. Es kann die Projektion der Braggreflexionspunk-
te an den Netzebenenscharen graphisch darstellen. Die Abb. 3.4 zeigt derartige Simula-
tionen bei verschiedenen Target-Proben-Abständen a) dt p = 500  m und b) dt p = 700  m
für den Fe(1 0 0)-Einkristall, die zugehörig zur Abb. 3.2 simultan mit errechnet werden.
Der makroskopische Umriß des 60  zur elektronenoptischen Achse gekippten Kristalls
ist im vorliegenden Fall mit dargestellt. Die Berechnungen in Abb. 3.4 enthalten Infor-
mationen über die gesamte Herkunft (sog. Stammkurve) jedes einzelnen Reflexes. Bei
den divergenten Methoden tritt die Beugung an allen nach den Auslöschungsregeln mög-
lichen Netzebenen gleichzeitig auf. Der Reflex (211) wurde beispielgebend ausgewählt
und dick rot markiert. Man sieht wie er Punkt für Punkt auf der Probenoberfläche ent-
steht. Da dieser Reflex nicht an der Probengrenze abbricht, kann er komplett ausgebildet
werden, wie man in der Aufnahme von Abb. 3.2 sieht. Durch Vergleich der Abb. 3.4 a)
und b) wird die Änderung der Reflexherkunft durch die geringfügige Variation eines Pa-
rameters am Reflex (211) deutlich. In diesem Fall wurde die Target-Proben-Distanz dt p
um 200  m erhöht. Diese Art der Simulation ermöglicht zusätzlich die Rückverfolgung
von Reflexabweichungen zum Ursprung innerhalb der Probenoberfläche. Weil durch
Kristallbaufehler Reflexunregelmäßigkeiten verursacht werden, sind damit die Voraus-
setzungen für eine lokal aufgelöste und zerstörungsfreie Zuordnung von Gitterfehlern
geschaffen.
a) b)
Abb. 3.4.: Erstmals mit KOPSKO vollständig simulierte Orte, an denen alle WW-Reflexe in der
Probenoberfläche entstehen sowie Umriß des Fe(100)-Kristalls, für die Target-Proben-Abstände
a) dt p = 500 µm und b) dt p = 700 µm, zugehörig zur Simulation in Abb. 3.2
3.2. Simulation von Kossel-Aufnahmen
3.2.1. Literaturübersicht bisheriger Arbeiten zur Kossel-Simulation
KOPSKO ist nach eigenen Vorstellungen und Überlegungen entstanden. In Tab. 3.2 wer-
den andere Programme zum Vergleich aufgeführt. Diese erlauben meist nur eine stereo-
graphische Projektion und keine Simulation von Pseudo-Kossel-Aufnahmen:
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Tab. 3.2.: Übersicht von Programmen zur Kossel-Simulation
Name Autor(en) Beschreibung
KOQUA S. WEBER et al. [260, 261] herkömmliche Kristallsysteme u. Quasikristalle
RDSKOS J. BAUCH et al. [10, 11] RDS, stereographische/gnomonische Projektion
S. DÄBRITZ et al. [57] Simulation in Transmission und Reflexion
V. ALEX [4] stereographische Projektion (nur kubisch)
E. PREUSS [187] stereographische und gnomonische Projektion
(nur kubische und hexagonale Kristallsysteme)
H.-J. ULLRICH et al. [255] computergesteuerte Ausgabe mit Plotter
W. G. MORRIS [176] sowie automatisch gezeichnete Projektionen
R. TIXIER, C. WACHÉ [234]
Der Vorteil der stereographischen Projektion ist die Konformität, d. h. die Winkeltreue
und die Kreisverwandtschaft. Somit erscheinen Kossel-Kreise auf der Kugeloberfläche
wiederum als Kreise in der Projektionsebene, wodurch sich die Rechnung vereinfacht,
da lediglich verschiedene Radien und Mittelpunktslagen zu betrachten sind. Sie wurde
deshalb anfangs bevorzugt, da sich die Kossel-Kreise leichter zeichnen ließen.
Der Nachteil bisheriger Programme ist, daß deren Algorithmen häufig auf der ste-
reographischen Projektion basieren, wodurch u. a. die Projektionsmöglichkeiten unnötig
eingeschränkt werden. Eine allgemeinere Herangehensweise bei der Simulation erwies
sich in dieser Arbeit als fruchtbar.
Im Gegensatz zu anderen Kristallbeugungsprogrammen ist KOPSKO in der Lage
das vollständige Interferenzdiagramm, d. h. die gesamte Hemisphäre, in stereographi-
scher und Parallelprojektion zu berechnen. Zusätzlich besteht die Möglichkeit, den inter-
essierenden Ausschnitt in gnomonischer Projektion darzustellen. Bekanntermaßen führt
nur diese Kristallprojektion zur Übereinstimmung mit der experimentell erhaltenen Auf-
nahme, weil sie die einzige unverzerrte Darstellung in der Detektorebene ist. Verbleiben-
de Abweichungen sind durch unangepaßte kristallographische Daten verursacht.
3.2.2. Kossel-Simulation mit KOPSKO
Die kristallographischen Daten werden als Startparameter eingegeben, wie:
• Kristallsystem,
• Einheitszelle,
• Orientierung der untersuchten Phasen.
• Raumgruppe,
• Gitterparameter und
Im Gegensatz zu früheren Verfahren, bei denen man für eine genaue Konstruktion die
Kreisparameter Radius und Mittelpunktslage mit der stereographischen Projektion er-
rechnete und damit den Kossel-Kreis zeichnete, werden die Interferenzaufnahmen auf
Basis gewöhnlicher Vektoralgebra-Routinen berechnet. Dem in Abb. A.1 (Anh. S. 162)
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illustrierten Algorithmus folgend, werden die Kossel-Linien zunächst auf einer Kugelo-
berfläche simuliert und erst anschließend durch entsprechende Transformationen proji-
ziert. Die Grundlagen hierfür wurden im Rahmen einer Diplomarbeit bearbeitet [135].
Das Struktogramm der Abb. A.1 wurde auf die wesentlichen Schritte reduziert, um eine
höhere Übersichtlichkeit und ein besseres Verständnis zu erreichen.
Die Abb. 3.5 zeigt einen Teil der in gnomonischer Projektion berechneten Beugungs-
aufnahme. Vergleiche mit gemessenen Kossel-Aufnahmen an Fe-Kristallen zeugen von
einer sehr guten Übereinstimmung. Die Diffraktogramme können für verschiedene Wel-
lenlängen separat sowie überlagert simuliert werden, um zwischen Beiträgen zu unter-
scheiden, die von der angeregten Kα1- bzw. Kβ-Strahlung (schwarz bzw. grün gezeich-
net) herrühren. Überdies ist das Programm für Verbindungen geeignet, bei denen die
angeregte Röntgenstrahlung aller Elemente, die einen Linienbeitrag in der Kossel-Auf-
nahmen liefern, in Betracht gezogen werden muß (z. B. BaTiO3 im Abschn. 2.6, S. 55).
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Abb. 3.5.: Mit dem Programm KOPSKO simulierte Kossel-Beugungsaufnahme eines Fe-
Kristalls, automatisch indizierte gnomonische Projektion in [100]-Richtung
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Für die Betrachtung unbekannter Phasen ist es nützlich, durch die Parallelprojektion
einen Überblick über das gesamte Reflexsystem zu bekommen, um Symmetrieelemente,
wie Spiegelebenen bzw. Symmetrieachsen zu finden. Die Kristallstruktur der interme-
tallischen Phase Cu41Sn11 konnte von S. DÄBRITZ et al. [54,55] nur durch gemeinsame
Anwendung der Kossel-Technik und KOPSKO revidiert werden.
Bei der Untersuchung der bei Cu-Sn- und Au-Ti-Diffusionszonen entdeckten Kor-
relation zwischen der Kristallstruktur und der Richtung bevorzugten Wachstums, wel-
ches von leerstellenkontrollierter Diffusion ausgeht, wurde KOPSKO ebenfalls genutzt
[55, 135, 136]. Das Programm kann auch hilfreich beim Studium von charakteristischen
Änderungen des Kristallsystems sein, beispielsweise tetragonale Verzerrungen des ku-
bischen Gitters.
Das vollständige Reflexsystem kann in jeder beliebigen kristallographischen Rich-
tung berechnet werden; entweder durch Eingabe der Orientierung mit Millerschen In-
dizes hkl oder Drehungen mittels Eulerschen Raumwinkeln ϕ  ψ  χ. Bei der Orientie-
rungsbestimmung wurde eine Genauigkeit von etwa a ϕ  0  2  in Kossel-Experimen-
ten erreicht (s. dazu Tab. 2.8). Relative Aussagen sind mit höherer Präzision möglich.
Unter anderem in [69, 236] wurde gezeigt, daß die Kossel-Technik für die Bestim-
mung von Gitterkonstanten a (für kubische Kristallsysteme) mit einer Präzision vona a  a  10 ) 5 prädestiniert ist. Sehr kleine Änderungen in der Gitterkonstante, durch
eine Temperaturerhöhung von ca. einem Kelvin, sind nachweisbar (s. z. B. [53]). Das
Programm KOPSKO kann genutzt werden, um diese Parameter durch eine interaktive
Adaption der Simulation an die Interferenzaufnahme zu quantifizieren.
Ein anderer Vorteil ist der gerätespezifische Skalierungsfaktor, welcher an den expe-
rimentellen Aufbau, d. h. Fokus-Detektor-Abstand, angepaßt werden kann. Somit ist der
Einsatz des Programms für verschiedenste geometrische Anordnungen in Rückreflexion
gegeben. Überdies kann KOPSKO zur Auswertung von Beugungsaufnahmen an dünnen
Proben in Transmission genutzt werden.
Die Intensität einer speziellen Kossellinie, die von der Netzebenenschar  hkl  her-
rührt, relativ zu der anderer Reflexe, kann unter anderem mit dem Strukturfaktor und
der entsprechenden Beugungsgeometrie berechnet werden (s. Abschn. 1.1.4, S. 10). Sie
ist annähernd proportional dem Quadrat des Strukturfaktors. Bei der Bestimmung der
Kristallphase gestattet es die Vorhersage der markantesten Linien in der Aufnahme ei-
nes gegebenen Materials. Dieses Wissen ist nützlich, um Kossel-Linien mit Millerschen
Indizes hkl zu indizieren. Um den Überblick in dicht gefüllten Reflexsystemen (z. B.
für hoch-symmetrische Strukturen) zu behalten, erlaubt das Programm einen definierten
Abschneideparameter für die hkl intensitätsschwacher Interferenzlinien zu setzen.
Zusätzlich zur Orientierung von Einkristallen oder eines kleinen Korns (Korngröße
größer als 1  10  m) bekommt man die Angabe von nahe benachbarten kristallogra-phischen Polen. Das Programm berechnet dazu den niedrigsten Winkelunterschied zu
anderen kristallographischen Richtungen und gibt den nächstgelegenen Pol aus. Ebenso
erleichtern Angaben, wie Σh2i , Kegelöffnungswinkel ϑhkl für die verschiedenen Wellen-
längen Kα1 p 2 und Kβ und d-Werte, zu den einzelnen Reflexen die Auswertung erheblich.
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3.3. Besonderheiten der Simulation von Kikuchi-Aufnahmen
Eine einheitliche Aufnahme und Simulation der drei Methoden Kossel-, Pseudo-Kossel-
und Reflexions-Kikuchi-Interferenzen in Reflexion im REM wird angestrebt. Es erschi-
en daher sinnvoll, zusätzlich EBSD- oder EBKD-Aufnahmen, wie sie auch bezeichnet
werden, mit dem Programm KOPSKO 2.0 (  KOPSKI) zu simulieren. Ein weiterer
Vorteil besteht in den besseren Eingriffs- und Anpassungsmöglichkeiten des eigenen
Quellcodes. Dazu wurde KOPSKO 2.0 entsprechend angepaßt. Obwohl der Unterschied
zum Kossel-Effekt in der Beugung von Elektronen anstatt Röntgenstrahlung bzw. der
anderen Wellenlänge und damit Kegeln viel größerer Öffnungswinkel liegt, können die-
selben Routinen verwendet werden. Die Beschleunigungsspannung UB [kV] des Primär-
elektronenstrahls wird lediglich in die Elektronenwellenlänge λ e  [nm] umgerechnet:
λe   hv 2 0 me 0 e 0 UB  h – Plancksches Wirkungsquantumme – Elektronenmassee – Elementarladung
Natürlich sind zur Simulation von Kikuchi-Aufnahmen Programme verfügbar, wie z. B.
KOQUA [261] bzw. kommerzielle Software zum automatischen Orientierungsmapping:
ORKID Noran Instruments (entwickelt von SCHWARZER et al. [209])
ChannelPlus HKL Technology
OIM TexSEM Laboratories
OPAL Oxford Instruments
3.4. Zusammenfassung der Hauptvorteile
Das entwickelte Programm KOPSKO ist gut geeignet für eine umfassende Analyse so-
wie zur qualitativen und exakten quantitativen Auswertung von Kossel- und Pseudo-
Kossel-Beugungsaufnahmen. Es können folgende Kristallsysteme simuliert werden:
• Kubisch (primitiv, flächen- und raumzentriert),
• Tetragonal,
• sowie Monoklin.
• Hexagonal,
• Orthorhombisch,
Die Darstellung der berechneten Beugungsaufnahmen ist möglich in
• paralleler, • stereographischer und • gnomonischer Projektion.
Das Programm erlaubt die:
• Bestimmung der kristallographischen Struktur, der Symmetrieelemente, der Kristallori-
entierung, der Gitterkonstanten sowie von Mißorientierungen im Mikrobereich;
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• Simulation von sowohl ein- als auch polykristallinen Materialien in Durch- und Rück-
strahlungsrichtung,
• Berechnung und vollständige Indizierung in beliebiger kristallographischer Richtung,
• simultane oder separate Simulation von Kα1-, Kα2 - und Kβ-Interferenzen,
• Markierung einzelner oder mehrerer Reflexe durch Anklicken oder Eingabe der hkl,
• Auswahl irgendeiner kristallographischen Orientierung oder eines Pols.
Die neuen Möglichkeiten, welche das Programm, verglichen mit vorherigen bietet, sind
im Folgenden zusammengestellt:
Kossel- und Weitwinkel-Verfahren:
• einheitliche Simulation von Kossel-, Pseudo-Kossel- und Reflexions-Kikuchi-Aufnahmen
in einem Programm für die gleiche geometrische Anordnung,
• Superposition von Simulation und Beugungsaufnahme in beschriebener Weise,
• Umfassende Manipulationsmöglichkeiten der überlagerten Aufnahme und
Pseudo-Kossel-Technik:
• Neue Art der Simulation mittels 3-dimensionaler Vektoralgebra,
• Polykristall-Berechung, d. h. das Teilreflexsystem von beliebig geformten Körnern ist er-
mittelbar,
• eindeutige Reflexindizierung, auch für die bei Polykristallen bei der Weitwinkel-Technik
auftretenden Reflexabschnitte,
• Generierung der geometrischen Daten von Polykristallen erfolgt aus REM-Bildern,
• Erstmals erfolgt eine Simulation der Reflexherkunft auf der Probenoberfläche,
• Zuordnung von Reflexabschnitten zu einzelnen Körnern von Polykristallen,
• Aussagen über Korngrenzen, insbesondere von Kleinwinkelkorngrenzen,
• Mißorientierungsbestimmung in Polykristallen mit einer Genauigkeit 1 von  φ T 0  3  ,
• Lokalisierung der Herkunft von Reflexunregelmäßigkeiten auf der Probenoberfläche,
1Eine Linienprofilauswertung erlaubt eine weitere Erhöhung der Genauigkeit auf   φ ¡ 0 ¢ 1 £ .
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4.1. Motivation
Die meisten festen Materialien sind polykristallin. Wesentliche physikalische Parame-
ter, wie die mechanische Festigkeit, die elektrische Leitfähigkeit und magnetische Ei-
genschaften (z. B. bei Transformatorblechen), hängen teilweise stark von der Orientie-
rung, Größe, Geometrie und Kristallgüte der einzelnen Körner ab. Deshalb ist es nötig
diese Merkmale zu untersuchen. Dazu stehen verschiedene Verfahren zur Verfügung,
z. B. die Kikuchi-Beugung von Rückstreuelektronen. Eine weitere bislang wenig unter-
suchte ortsaufgelöste Methode ist die Weitwinkel-Beugung. Obwohl die Pseudo-Kossel-
Interferenzen, wie sie auch bezeichnet werden, gegenüber anderen Methoden folgende
herausragende Vorteile besitzen,
• zerstörungsfreie Untersuchung
• keine besondere Präparation der Proben
• Eignung unebener Kristalloberflächen
• keine thermische Probenbelastung durch den Elektronenstrahl
• nicht- oder halbleitende Proben sind untersuchbar, z. B. Keramiken, Isolatoren
• kristallographische Information mehrerer Körner abgrenzbar in einer Aufnahme
• sehr präzise Bestimmung kristallographischer Orientierungen
• innere Spannungen ermittelbar (größere kristalline Bereiche)
• Ermittlung der Versetzungsdichte im Mikrobereich
• Präzisionsgitterkonstantenbestimmungen
• Sensitivität auf Kristallfehler
und damit einen maßgeblichen Beitrag liefern können, wurden bisher kaum Polykristalle
in Reflexion untersucht. In den wenigen Arbeiten dazu wurde das Weitwinkel-Verfahren
beispielsweise von S. DÄBRITZ et al. [57] genutzt, um Aussagen über mittlere Korngrö-
ßen zu treffen [59] bzw. polykristalline Dünnschichten zu charakterisieren [58]. Damit
zählt dieses röntgenographische Verfahren nicht zum Standard für die Charakterisierung
polykristalliner Materialien. Die Ursache liegt vor allem in den ungenügend erforschten
methodischen und experimentellen Grundlagen, zur Änderung dessen diese Arbeit bei-
tragen soll, bzw. zur Überwindung noch einiger Nachteile:
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• die Registrierung der Interferenzen war bisher auf Röntgenfilm beschränkt
• das Haupteinsatzgebiet lag bisher bei Einkristallen
• es ließen sich in Reflexion nur Korngrößen > 1 mm untersuchen
• es stehen keine geeigneten Auswert- bzw. Simulationsverfahren für polykristalline Mate-
rialien mittels Pseudo-Kossel-Interferenzen in Rückreflexion zur Verfügung
• die Überlagerung der Beiträge von mehreren Körnern führte bisher zu Schwierigkeiten in
der Auswertung derartiger Beugungsbilder in Rückstrahlrichtung
Weitere Perspektiven eröffnet die Bestimmung von Eigenspannungen. Beim gewöhnli-
chen Röntgenbeugungsverfahren zur Eigenspannungsbestimmung kristalliner Materiali-
en, der sin2 Ψ-Methode, muß über mehrere mm2 der Probenoberfläche integriert werden.
T. IMURA et al. [116] zeigten, daß mit der Pseudo-Kossel-Technik Spannungstensoren
an Einkristallen ermittelbar sind. Es muß gelingen den in Rückstrahlrichtung zur Aus-
wertung notwendigen Kristallbereich (bisher einige mm2) zu verringern und zu Polykri-
stallen mit Korngrößen von ca. 100  m überzugehen. Dann sind zukünftig mechanische
Eigenspannungen einzelner Körner mit dem WW-Verfahren ermittelbar. Hierzu genügt
eine Weitwinkelzusatzeinrichtung im REM.
Wegen dieser Vorzüge ergeben sich eine Reihe interessanter Anwendungen, wes-
halb das Studium von Polykristallen mittels der röntgenographischen Pseudo-Kossel-
Beugung bedeutsam ist. Einige der im weiteren vorgestellten Resultate wurden publi-
ziert, E. LANGER et al. [148].
4.2. Untersuchung grobkörniger polykristalliner Materialien
4.2.1. Übergang vom Röntgenfilm zum CCD-Detektor
Abbildung 4.1 zeigt eine der ersten Weitwinkelaufnahmen an Polykristallen, die mittels
CCD-Detektor (c) registriert wurde, im Vergleich zur entsprechenden mit Röntgenfilm
(a). Die Filmaufnahme stellt wie üblich das eingescannte fotographische Negativ dar.
Mittels CCD-Detektor registriert man direkt ein Positiv, d. h. eine hohe Beugungsinten-
sität ergibt helle Linien, eine gegenüber dem Untergrund verringerte Intensität hingegen
dunkle. Das Negativ des digital aufgenommenen Beugungsbildes wird verglichen. Die
Indizierung erfolgte mit dem Simulationsprogramm KOPSKO (s. Kap. 3). Wegen der
Vielzahl der Reflexe auf den Diagrammen sind nur die des Korns A bezeichnet, Abb.
4.1 (a) und (c).
In Abb. 4.1 (b) ist der Vergleich der Intensitätsprofile am (110)-Kα1 p 2 -Reflex für
Röntgenfilm und die CCD-Aufnahme dargestellt. Die Reflexprofile wurden an den mit
weißen Strichen markierten Orten gemessen. Das Linienprofil des Röntgenfilms kenn-
zeichnet eine durchgezogene und das des CCD-Detektors eine gestrichelte Linie. Ein
Vergleich beider Intensitäten zeigt nur eine geringfügige Verbreiterung des Reflexlini-
enprofils bei der Aufnahme mittels CCD-Detektor gegenüber der herkömmlichen mit
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Abb. 4.1.: a), c) Vergleich der Weitwinkelaufnahmen und b) (110)-Reflex-Intensitätsprofile (
Röntgenfilm, ¤]¤]¤ CCD-Detektor) eines Fe-Polykristalls (Aufnahme- bzw. Integrationszeit: a)
15 min, c) 10 min; Beschleunigungsspannung: 30 kV)
Röntgenfilm. Beide Profile weisen links als Schulter angedeutet den Kα2-Reflex auf. Der
Intensitätsunterschied beider Kα1-Peaks beträgt ca. 6 %. Die CCD-Aufnahme zeigt, ge-
nau wie die mit Film, starke kristallfehlerbedingte Intensitätsunterschiede im Linienver-
lauf; eine gute Übereinstimmung der Reflex-Abbruchorte ist festzustellen, Abb. 4.1 (a)
und (c). Kleinere Abweichungen sind durch geringfügig unterschiedliche experimentelle
Parameter bedingt. Die Qualität der CCD-Aufnahmetechnik wurde bereits 1999 soweit
verbessert, daß CCD-Aufnahmen nicht mehr von denen mit Film zu unterscheiden sind,
womit Röntgenfilm nicht mehr nötig ist.
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4.2.2. Untersuchung beobachteter Reflexbrüche
Die Abb. 4.2 zeigt eine rasterelektronenmikroskopische Aufnahme eines Al-Polykri-
stalls mit den Körnern A bis N. Die im REM-Bild aufgrund des zu geringen Kontrastun-
terschieds der Sekundärelektronen schwer erkennbaren Korngrenzen sind mit durchge-
zogenen und die nur im Lichtmikroskop sichtbaren durch gestrichelte Linien markiert.
Mehrere röntgenographische Weitwinkel-Aufnahmen wurden von verschiedenen Pro-
bengebieten bei konstanten Geräteparametern [57, 61] angefertigt. Die Abbildung 4.3
zeigt eine charakteristische Aufnahme. Eine Besonderheit weist der Reflex  111  auf,
bei dem ein Reflexabbruch und eine deutliche Verschiebung sowie Verdrehung beider
Reflexfragmente beobachtet wurde. Die Auswertung derartiger Reflexunregelmäßigkei-
ten war bisher weitestgehend unmöglich; evtl. war noch eine Ermittlung des maximalen
Verkippungswinkels anhand der Verschiebung des vollständigen Reflexsystems durch-
führbar [237].
Das entwickelte Programm KOPSKO wurde so erweitert, daß mehrere Körner simuliert
werden können (s. Kap. 3). Mittels Simulation konnte dadurch eine Kleinwinkelkorn-
grenze eindeutig als Ursache nachgewiesen werden, die bisher nur anhand der Reflex-
verschiebung vermutet wurde. Dies wird im weiteren ausführlich dargestellt.PSfrag replacements
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30.0 kV 1000 m m Abb. 4.2.: Rasterelektronenmikrosko-pisches Bild eines Al-Polykristalls miteingefärbten Körnern A bis N undnachgezeichneten Korngrenzen
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Abb. 4.3.: Weitwinkel-Aufnahme des Al-Polykristalls (dts = 300 µm, Fe-Target), der indizierte
Reflex (111) zeigt einen Bruch; eine Simulation der Kα1-Interferenzen (grün/rot) mit KOPSKO
konnte eine Kleinwinkelkorngrenze D1/D2 (Abb. 4.2) als Ursache nachweisen
Die gegenseitige Verdrehung der Kristallsysteme beider Körner für den Reflex  111 
konnte erstmals durch direkten Vergleich von per Simulation berechneten Reflexstücken
und der Beugungsaufnahme (s. Abb. 4.3) exakt bestimmt werden. Der Winkel, der zu-
einander verdrehten Körner, wurde mit
θ ~ 3  2  0  3   quantifiziert und als Drehachse wurde < 11 1̄3 1̄5 > ermittelt.
Sie liegt in der Nähe des [1 1̄ 1̄]-Pols (7  2  entfernt). Die erreichte Genauigkeit führt zu
hohen Millerschen Indizes infolge des unmittelbaren Überlagerns von Simulation und
Diagramm. Ein einziger Reflex reicht für die Bestimmung der relativen Kornverdrehung
aus. Die Präzision einer Pseudo-Kossel-Aufnahme zeigt sich in der ausgeprägten Ver-
schiebung der beiden (1 1 1)-Reflexbruchstücke bei einem Winkelunterschied von nur
3,2° bzw. am Reflex (3 1 1̄)D1 (vgl. Abb. 4.5), der eine klare Aufspaltung des Kα1 p 2-
Dubletts aufweist, obwohl der Unterschied in der Wellenlänge nur ∆λ  4 0 10 ) 4 nm
(∆E X 13 eV) beträgt.
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Abb. 4.4.: Entstehung eines
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Zur Verdeutlichung dient Abb. 4.4, die einen stark vereinfachten Spezialfall (kubisches
Kristallsystem, Drehgrenze, Probenoberfläche parallel zu den Netzebenen) schematisch
darstellt. Die Probenoberfläche ist mit einer Korngrenze und zwei zueinander verdrehten
Netzebenenscharen (h k l) und (h k l)’ wiedergegeben. Die Normale [h k l] der Netzebe-
nen (h k l), welche bei diesem Sonderfall gleichzeitig mit der Rotationsachse des Pseu-
do-Kossel-Kegels (h k l) übereinstimmt, soll in diesem Fall auch mit dem Vektor der
Probennormale

n koinzidieren. Da das Entstehungsgebiet des Kegels innerhalb der bei-
den oben erwähnten Netzebenenscharen lokalisiert ist, zerbricht der Interferenzkegel in
zwei Teilkegel mit den Normalen [h k l] und [h k l]’, welche zueinander um den Win-
kel ε verdreht sind. Deshalb sieht man einen Bruch und eine Verschiebung der (1 1 1)-
Reflexbruchstücke in den Aufnahmen (Schnitt durch den Kegel). Die Verdrehung der
Reflexfragmente in Abb. 4.3 wird durch eine zusätzliche gegenseitige Verkippung der
Körner verursacht, d. h. die Drehachse liegt weder exakt senkrecht zur Korngrenze (wie
bei einer reinen Drehkorngrenze), noch genau in der Korngrenzenfläche (wie bei einer
echten Kippkorngrenze). Dies deutet darauf hin, daß sowohl Stufen- als auch Schrau-
benversetzungen im Bereich der Kleinwinkelkorngrenze vorhanden sind. Reine Klein-
winkelkippkorngrenzen werden durch Stufenversetzungen in der Korngrenze aufgebaut,
aber Kleinwinkeldrehkorngrenzen durch ein Netzwerk von Schraubenversetzungen in-
nerhalb der Kristallite gebildet.
Die Berechnungen der Reflexbeiträge der Körner D1 und D2 weisen darauf hin, daß
die Al-Probe (Abb. 4.2) links in einem Bereich von ungefähr 200  m deformiert ist. Dies
zeigt sich in Form einer am Ende des Reflexes (1 3 1̄)D1 beobachteten Verschmierung
(in Abb. 4.3 rechts unten vergrößert dargestellt). Dies ließ sich schlußfolgern, da der
Entstehungsort dieses Reflexendes der linken Kante des Al-Polykristalls zugeordnet und
quantitativ ausgewertet werden konnte.
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4.2.3. Korrelationen zwischen Nachbarkörnern
Abbildung 4.5 zeigt die hochwertige Pseudo-Kossel-Aufnahme desselben Ausschnitts
wie in Abb. 4.3 mit einer vollständigen Simulation aller Reflexbeiträge. Die Reflexab-
schnitte wurden mit dem selbst entwickelten Programm KOPSKO durch die gleichzeiti-
ge Simulation der Reflexsysteme jedes einzelnen Korns indiziert. Somit war es möglich
die Reflexabschnitte den einzelnen Körnern A bis N des Al-Polykristalls zuzuordnen.
Beispielsweise wurden Reflexbeiträge der Körner A, D1 und D2 in der Aufnahme der
Abb. 4.5 gefunden. Die relativ zur Grundseite der Aufnahme konkaven Reflexe (in Abb.
4.5 durch gestrichelte Linien markiert) werden im allgemeinen durch die Targethalter-
kanüle abgeschattet und sind deshalb in den Aufnahmen nicht beobachtbar. Die Abwei-
chungen der Reflexe (3 1̄ 1̄)D1 und (2 2 0)D1 von der Simulation werden durch Kristall-
defekte verursacht, die in diesem Fall zu einigen schwach wahrnehmbaren Reflexbrü-
chen führen, welche die Reflexkrümmung ändern (s. dazu auch Abb. 4.3). Außerdem
konnte durch diese spezielle gnomonische Simulation gezeigt werden, daß der Reflex-
bruch des (1 1 1)- und des (1 3 1)-Reflexes (s. dazu auch Abb. 4.3 ohne darübergelegte
Simulation am (1 3 1)-Reflex) in Korrelation zueinander stehen, und beide durch die sel-
be Feinwinkelkorngrenze D1/D2 (s. vorigen Abschn. 4.2.2) erklärt werden können.
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Abb. 4.5.: Pseudo-Kossel-Aufnahme des Al-Polykristalls (dt p = 300 µm, Fe-Target), mit vollstän-
diger Simulation aller Fe-Kα1-Interferenzbeiträge der Körner A, D1 und D2. Auf der relativ
komplizierten Aufnahme sind Abbrüche, Abschnitte und Verschmierungen von Reflexen zu sehen.
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4.3. Erweiterung des Einsatzbereichs auf feinkörnige Polykristalle
4.3.1. Charakteristika von Bariumtitanat-Vielkristallen
Polykristalline BaTiO3-Keramiken besitzen nichtlineare physikalische Eigenschaften,
die in modernen elektronischen Bauelementen, z. B. in Kaltleitern und Sperrschichtkon-
densatoren, genutzt werden. Technisch besonders interessant ist der steile Anstieg des
elektrischen Widerstandes in einem Temperaturintervall um den Curiepunkt des Mate-
rials von TC j 125°C. Er ist als PTCR-Effekt (positive temperature coefficient of resi-
stance) bekannt und ein typischer Korngrenzeffekt, der im Einkristall nicht beobachtet
wird [107]. Experimentell werden bei angelegter elektrischer Spannung Potentialbarrie-
ren an den Korngrenzen als Ursache für diesen Effekt beobachtet [193]. Obwohl noch
kein eindeutiger experimenteller Nachweis über die Natur und Verteilung der elektroni-
schen Zustände an den Korngrenzen erbracht wurde, ist ein Zusammenhang zwischen
der Ausbildung von Potentialbarrieren und der gegenseitigen kristallographischen Ori-
entierung benachbarter Körner festzustellen [100]. Diese Korrelation erfordert eine dif-
ferenzierte Analyse der kristallinen Eigenschaften von Einzelkörnern im BaTiO3-Gefü-
ge.
In dieser Arbeit werden methodische und experimentelle Grundlagen geschaffen,
um das Pseudo-Kossel-Verfahren für derartige Untersuchungen einzusetzen. Insbeson-
dere geht es darum, methodische Verbesserungen zu erzielen und die in der Arbeit
neu entwickelten Auswertverfahren anzuwenden. Dadurch soll die untersuchbare Korn-
größe deutlich verringert werden. Prinzipiell ist auch die Anwendung der Reflexions-
Kikuchi- oder Kossel-Beugung zu erwägen. Mittels Kossel-Technik erfolgten bereits
Untersuchungen an BaTiO3 [236]. Die starke Aufladung und Aufheizung der untersuch-
ten schlecht elektrisch und thermisch leitenden Keramiken durch den Elektronenstrahl
führt jedoch zu erheblichen Schwierigkeiten. Diese Probleme treten bei Pseudo-Kos-
sel-Interferenzen nicht auf, da die Primärelektronen auf das metallische Target nahe der
Probenoberfläche treffen, welches als Mikroröntgenquelle arbeitet. Dazu wurden die
folgenden Aufgaben bewältigt:
• Erreichen einer hohen reproduzierbaren Positioniergenauigkeit der Weitwinkel-Kanüle
und des Elektronenstrahls auf der Target-Folie relativ zu den untersuchten Kristalliten
• Einstellung geringer Kanülen-Probe-Abstände und deren präzise Vermessung
• Separieren und einzelne Auswertung der komplexen Kurvenabschnitte 4. Ordnung einer
Vielzahl überlagerter Teil-Reflexsysteme jedes Korns durch ein geeignetes Verfahren
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4.3.2. Herstellung polykristalliner Modellproben
Die polykristallinen BaTiO3-Modellproben wurden nach dem Mischoxidverfahren her-
gestellt1 . Die Vorgehensweise läßt sich wie folgt zusammenfassen:
• Einwaage der Ausgangsstoffe BaCO3 (Bad Liebenstein, Charge 3018)
und TiO2 (Merck 8.08) im stöchiometrischen Verhältnis
• Mahlen der Pulver in H2O (24 h) und hinterher Absaugen des Wassers
• Kalzimieren der Mahlprodukte, um sie vom Karbonat zu befreien BaCO3 ¤ TiO2  BaTiO3 + CO2
• Feinmahlen mit Isopropanol und anschließend Abdestillieren des Isopropanols
• Trocknen und Verpressen mit 2,8 kg / cm2
• Granulieren der vorgepreßten Proben
• Pressen zu Grünlingen mit einer Dichte von 3,15 g / cm3
• Sinterung bei TS = 1350 °C
• Ätzen mit einer Mischung aus 3% HF + 10% HCL + 87% H2O
Beim Sintern findet das Kornwachstum statt. Im vorliegenden Fall führte das Wachs-
tum bei bei einer Temperatur von TS = 1350 °C zu einer Probe mit einer durchschnitt-
lichen Korngröße von ca. 20  30  m bzw. bei einer weiteren bis ca. 100  m. Für die
Weitwinkel-Untersuchungen wurden BaTiO3-Polykristalle mit einer maximalen Korn-
größe bis zu 100  m verwendet.
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Abb. 4.6.: Rasterelektronen-
mikroskopische Aufnahme des
BaTiO3-Polykristalls mit ver-
größert dargestellter Simula-
tion der Entstehungsorte (rot)
des Kα1 - Reflexes (400) B im
Einzelkorn B (oben rechts)
1Prof. Dr. H.-P. Abicht und Dr. D. Völtzke, Institut für Anorganische Chemie der Martin-Luther-Uni-
versität Halle-Wittenberg, stellten die Proben freundlicherweise zur Verfügung.
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4.3.3. Untersuchungen an BaTiO3-Keramik-Proben
Die Abb. 4.6 zeigt ein rasterelektronenmikroskopisches Bild des BaTiO3-Polykristalls.
Die Pseudo-Kossel-Methode wurde erfolgreich auf eine Keramik angewendet. Eine Viel-
zahl von Aufnahmen wurde an verschiedenen kristallinen Keramik-Proben angefertigt.
Die Abb. 4.7 zeigt ein besonders charakteristisches Weitwinkeldiagramm. Es wurde im
Gebiet der Abb. 4.6 aufgenommen. Ein „weißes Kreuz“ markiert den auf die Proben-
oberfläche projizierten Elektronenstrahlfokus auf der Targetfolie. Die Aufnahme zeigt
die Überlagerung der Beiträge von den einzelnen Körnern. Beispielhaft sind die Re-
flexe (310) und (400) indiziert, die erfolgreich den Körnern A und B zugeordnet wer-
den konnten. Weiterhin ist der Aufnahme zu entnehmen, daß einige Reflexe eine Kα1 p 2-
Aufspaltung zeigen. Die BaTiO3-Aufnahme läßt eine Charakterisierung einzelner Kör-
ner durch Beurteilung der Reflexqualität zu (Dublett-Aufspaltung, Reflexverwaschung,
Intensitätsunterschiede). Besonders der Reflex (400)B zeigt eine deutliche Kα1 p 2-Auf-
spaltung und ist scharf ausgebildet, was für die Güte des Kristallits B spricht. Der Re-
flexabschnitt wird auf beiden Seiten kontinuierlich relativ diffus und auch die Intensität
verringert sich zu den Abbruchstellen hin, welche zweifelsfrei durch die Simulation
jeweils dem entsprechenden Kornrand zugeordnet werden konnten (s. Abb. 4.6 oben
rechts). Dies deutet auf eine stetige Zunahme der Kistalldefekte am Kornrand bis zur
Korngrenze hin.
PSfrag replacements
1 cm
310A
Kα 1 ¦ 2
400B
Kα1
Kα2
Abb. 4.7.: Pseudo-Kossel-Aufnahme des BaTiO3-Polykristalls im Gebiet der Abb. 4.6 (dt p =
150 µm, Fe-Target, 40 kV) mit Indizierung und Zuordnung der Reflexabschnitte den Körnern A,
B)
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4.4. Kristallfehler in Fe-Al-Polykristallen
Ferner ist die Länge eines Reflexabschnitts von der Korngröße [59], dem Entstehungsort
innerhalb des Korns, dem Target-Proben- und vom Fokus-Film-Abstand abhängig. Der
letztgenannte Geräteparameter wurde konstant gehalten. Die Abhängigkeit der Reflex-
länge von der Größe der Kristallite wurde mittels KOPSKO-Simulation untersucht. Es
ergab sich für den Reflex (400)B bei einer
Reflexbogenlänge von (37,6  0  3  mm eine Kornausdehnung von (105  4   m.
Aus den Reflexabschnitten konnte die mittlere Ausdehnung ermittelt werden. Die durch
Simulation abgeschätzte minimale untersuchbare Kristallitgröße beträgt für die gewähl-
ten Geräteparameter einige  m. Die mit vertretbarem Aufwand noch quantitativ aus-
wertbare Korngröße wurde im Vergleich zu den in [147] vom Autor u. a. veröffentlich-
ten Daten noch einmal um einen Faktor 10 auf 30  100  m verringert. Die Simulation
zeigt, daß weitere erhebliche Verbesserungen durch Vergrößerung des Fokus-Detektor-
Abstandes denkbar sind.
4.4. Kristallfehler in Fe-Al-Polykristallen
Ein Fe-Al-Polykristall mit 32,6 Ma-% Al1 wurde mit der röntgenographischen Weitwin-
kel-Beugung untersucht. Bei dieser Stöchiometrie, die umgerechnet genau 50,0 At %
entspricht, handelt es sich um einen FeAl-Polykristall mit CsCl-Struktur (B2, kubisch,
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Abb. 4.8.: Weitwinkel-Aufnahme eines Fe-Al-Polykristalls mit Kristalldefekten (dt p = 0,30 mm,
Fe-Target)
1Dieser FeAl-Polykristall wurde freundlicherweise von Prof. H.-J. ULLRICH, Institut für Werkstoff-
wissenschaft, TU Dresden, zur Verfügung gestellt.
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Raumgruppe: Pm3m). In den Diagrammen zeigten sich Besonderheiten an den Linien-
abschnitten, wie in Abb. 4.8 z. B. im Gebiet (a) und (b) ersichtlich ist.
Eine kontinuierliche Erhöhung der Versetzungsdichte nahe der Korngrenze im Zeit-
verlauf stellten L. D. ROMEU und D. J. DINGLEY [194] im REM mit der Kossel-Mi-
krobeugung fest. Diese stand im Zusammenhang mit Versetzungsanhäufungen am Korn-
rand, deren erzeugte Spannungen als Ursache des Korngrenzgleitens erkannt wurden.
Der Vorteil der Weitwinkelmethode liegt darin, daß man mit einer Aufnahme (10 min)
anhand eines Reflexes den Verlauf der Änderung der Versetzungsdichte innerhalb eines
Korns nachweisen kann. Mit der Kossel-Technik müßten an mehreren Punkten entlang
einer Linie im Korn jeweils Aufnahmen angefertigt werden. Die Anisotropie der Li-
nienverbreiterung durch Versetzungen kann bei diesem relativ kurzen Reflexabschnitt
vernachlässigt werden.
Im Bereich (c) der Abb. 4.8 wurden Linienfeinstrukturen gefunden, die transversal
zum Weitwinkel-Reflex verlaufen. D. h. dieser Effekt wurde damit bei einer Al-Konzen-
tration von 50 At % nachgewiesen. Eine mögliche Erklärung für diese Feinstruktur sind
genau wie bei der an Fe-Al-Einkristallen mit etwas geringererem Al-Anteil registrier-
ten Linienstruktur die sog. Umweganregungen. Sie treten an Schnittpunkten zwischen
dem erlaubten Weitwinkel-Reflex und den laut Auslöschungsregeln eigentlich verbote-
nen Reflexen auf. Dies wird ausführlich im Unterkapitel 5.1.2 (S. 93) erläutert. Diese
transversale Feinstruktur im Weitwinkel-Reflex kann einem einzelnen Korn zugeordnet
werden, während laut der Aufnahme andere Bereiche des Polykristalls, die dieser Auf-
nahme zuzuordnen sind, nicht betroffen sind. Nach den Überlegungen im Unterkapitel
5.1.2 (S. 93) könnte dies dadurch verursacht werden, daß noch nicht vollständig alle Al-
Atome ihren Gitterplatz in der Mitte der Elementarzelle eingenommen haben. Infolge
des Auftretens von Umweganregungen ist anzunehmen, daß auch Kristallbereiche mit
einer DO3-Struktur in diesem Korn vorliegen. Da hier die erste derartige Untersuchung
und Interpretation erfolgte, müssen diese Annahmen noch durch weitere Messungen
wiederholt und bestätigt werden. Zumindest liegt ein zweites Experiment an einem Fe-
Al-Einkristall mit etwas geringerer Al-Konzentration vor (Abschn. 5.1.2, S. 93) das in
Übereinstimmung steht.
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4.5. Fortschritte und Schlußfolgerungen
Zusammenfassend wurden in diesem Kapitel folgende Fortschritte bei der Auswertung
von Weitwinkel-Aufnahmen an Polykristallen erzielt:
• Röntgenfilme wurden durch einen CCD-Detektor abgelöst und eine Aufnahmequalität
demonstriert, die abgesehen von der Auflösung, dem Film entspricht.
• Ein beobachteter Weitwinkel-Reflexbruch wurde durch Simulation eindeutig als Klein-
winkelkorngrenze identifiziert sowie der Winkel θ T§ 3  2 ¨ 0  3  © und die Drehachsen 11 1̄3 1̄5 o exakt ermittelt.
• Misorientierungen wurden mit einer Genauigkeit1 von  φ T 0  3  bestimmt, womit ge-
zeigt wurde, daß mit der Weitwinkel-Methode im Vergleich zu anderen Verfahren, z. B.
Reflexions-Kikuchi-Interferenzen, eine weit höhere Präzision erreicht wird. Das ist ent-
scheidend für eine exakte Charakterisierung von Σ-Korngrenzen in Aluminium [224].
• Die auswertbaren Korngrößen wurden um mehr als eine Größenordnung auf 30  100 ! m
erheblich verringert.
• Korngrößen < 50 ! m sind nur in günstigen Fällen untersuchbar, wenn genügend geeignete
Reflexe vorliegen.
• Reflexstücke sind bis zu einigen ! m mittleren Korndurchmesser beobachtbar.
• Die kristalline Struktur ist im µm-Bereich durch lokale Zuordnung nachweisbar. Das ist
anwendbar bei Rekristallisationsstudien. In Transmission wurde dies bereits gezeigt [67].
• An einem Fe-Al-Polykristall wurde eine Vesetzungsdichteerhöhung am Kornrand nach-
gewiesen, die mit Korngrenzwanderungen in Zusammenhang stehen könnte.
• Es wurde gezeigt, daß anhand eines Weitwinkel-Reflexabschnittes der Verlauf der relati-
ven Änderung der Versetzungsdichte innerhalb eines Kristallits erfaßt werden kann.
• An Weitwinkel-Aufnahmen einer polykristallinen intermetallischen Verbindung wurden
erstmals Feinstrukturen in transversaler Richtung zum Weitwinkel-Reflexabschnitt ent-
deckt. Eine mögliche Erklärung durch sog. Umweganregungen wurde gegeben.
Schlußfolgerungen:
• Die Pseudo-Kossel-Methode eignet sich, um anhand einer Aufnahme ohne Präparation
rasch einen Überblick über größere Bereiche eines Polykristalls zu bekommen.
• Die Auswertung von bei polykristallinen Materialien auftretenden Pseudo-Kossel-Re-
flexabschnitten ist trotz neuer Simulationsmethoden äußerst aufwendig.
• Sie wird mit verringerter Korngröße zunehmend aufwendiger.
• Ein Einsatz lohnt sich nicht nur in den Fällen, bei denen andere ortsaufgelöste Methoden,
wie Kossel- oder Reflexions-Kikuchi-Interferenzen, versagen.
1Eine Linienprofilauswertung erlaubt eine weitere Erhöhung der Genauigkeit auf   φ ¡ 0 ¢ 1 £ .
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• Das aufwendige manuelle Vorgehen läßt sich durch ein Mapping mit EBKD, d. h. Nut-
zung der gewonnenen Orientierungen als Startparameter für die präzisere Auswertung der
Pseudo-Kossel-Aufnahmen, minimieren.
• Somit kann durch das in der Arbeit vorgestellte Simulationsprinzip die schwierige Aus-
wertung von Weitwinkel-Aufnahmen an Polykristallen automatisiert werden. Das führt
zu einem Informationsgewinn im Vergleich zur alleinigen Nutzung von EBKD.
• Der Vorteil der Weitwinkelmethode liegt darin, daß man mit einer Aufnahme (10 min)
anhand eines geeigneten Reflexes den Verlauf der Änderung der Versetzungsdichte inner-
halb eines Korns nachweisen kann. Mit der Kossel-Technik müßten an mehreren Punkten
entlang einer Linie im Korn jeweils Aufnahmen angefertigt werden (s. auch Kap. 5).
• Die Anwendung lohnt sich darüber hinaus, wenn zusätzlich zur kristallographischen Ori-
entierung und Lage der Korngrenzen gezielt weitere Informationen von Interesse sind. So
sind präzise Gitterkonstanten, prinzipiell die Versetzungsanordnung und -dichte (s. Kap.
5) und deren Verlauf etc. innerhalb einzelner Körner und Aussagen zur Realstruktur sowie
zukünftig Eigenspannungen im Mikrobereich ermittelbar.
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5. Untersuchungen zum Einfluß von Kristallfehlern auf
Kossel- und Weitwinkel-Interferenzen
Den Schwerpunkt dieses Kapitels bildet die Untersuchung von Kristallfehlern mit Kossel-
und Weitwinkel-Interferenzen. Die Ergebnisse werden entsprechend der Defektdimen-
sion vorgestellt: statistisch verteilte punktförmige Gitterfehler (nulldimensional) sowie
linienhafte Gitterbaufehler (eindimensional) und ebene Defekte (zweidimensional).
5.1. Auswirkung von statistisch verteilten Punktfehlern
Die Wirkung von punktförmigen Gitterfehlern erstreckt sich auf wenige Nachbaratome.
Punktdefekte sind zu stark im Kristall lokalisiert, um sie individuell anhand von Kossel-
bzw. Pseudo-Kossel-Beugungsaufnahmen zu detektieren. Trotz der vergleichsweise ge-
ringen Ortsauflösung von Röntgeninterferenzverfahren, sind jedoch Beiträge hinsicht-
lich einer statistischen Verteilung von Fehlern bzw. der Defektkonzentration zu erwar-
ten. Es sei denn die Defekte treten periodisch über ein größeres Volumen im Realkristall
auf, dann ist zumindest ein Einfluß auf das Kossel-Linienprofil und im Zusammenhang
damit stehend auch der in Kossel-Aufnahmen beinhalteten holographischen Information
(s. Abschn. 1.1.2, S. 5) zu vermuten. Folgende nulldimensionale Gitterstörungen sind zu
unterscheiden:
1. Leerstellen: einzelne unbesetzte Gitterplätze treten auf, wobei man SCHOTTKYsche und
FRENKELsche Fehlstellen unterscheidet,
2. Substitutionsatome: Atome mit einem kleineren oder größeren Radius als die der Matri-
xatome wurden ausgetauscht,
3. Zwischengitteratome: meist kleine Fremdatome oder Gitteratome, die ihre Plätze verlas-
sen haben und Zwischengitterplätze besetzen.
Alle Defekte verursachen Gitterverzerrungen. Die Untersuchungen sollen zur Klärung
beitragen, inwieweit sich die Gesamtheit der Defekte auf die Röntgeninterferenzen mit
divergenter Quelle auswirken.
5.1.1. Änderung der Gitterabstände durch Punktfehler und Spannungen
Leerstellen, Substitutions- und Zwischengitteratome führen jeweils zu geringfügigen
Gitterkonstantenänderungen, wie an den folgenden bisherigen Messungen deutlich wird.
5. Kristallfehlereinfluß auf Kossel- und Weitwinkel-Interferenzen
Leerstellen Frenkel-Defekte, d. h. Paare von Leerstellen und Zwischengitteratomen,
können durch den Stoß schneller Teilchen (Elektronen, Neutronen, Protonen) mit den
Gitteratomen erzeugt werden. Einerseits verringern Leerstellen die Gitterparameter mit
zunehmender Konzentration, andererseits überwiegt die Vergrößerung der Gitterabstän-
de durch Lückenatome. Dies führt netto zu einer Volumenausweitung des Kristalls.
Eine derartige Gitterkonstantenerhöhung durch Beschuß mit 3 MeV-Elektronen wur-
de durch R.E. HANNEMAN, R.E. OGILVIE und A. MODRZEJEWSKI [95] an Ni in Ab-
hängigkeit der integrierten Dosis festgestellt und auf Frenkel-Defekte zurückgeführt. Ei-
ne Präzisionsmessung an Nickel ohne erzeugte Defekte stammt von B.H. HEISE [101].
Eine Erhöhung der Gitterkonstante in LiF durch Beschuß mit thermischen Neutro-
nen wies H. YAKOWITZ [267] mit dem Pseudo-Kossel-Verfahren nach. Die Ursache
dafür lag in der Bildung von Frenkel-Defekten durch die Reaktion 6Li  n  α  3H infol-
ge von Strahlenschäden. Vergleichbare präzise Gitterkonstantenbestimmungen an LiF-
Kristallen (ohne zusätzliche Defekte) wurden in Transmission durchgeführt [256].
Die Gitterausdehnung von GaP(1̄1̄1̄) unter Protonen-Bombardierung konnte durch
den protoneninduzierten Kossel-Effekt (s. Abschn. 1.1.3, S. 8) in situ von V. GEIST
et al. [79] bestimmt werden. Die Gitterkonstantenvergrößerung trat hauptsächlich senk-
recht zur Kristalloberfläche auf. An einzelnen Kossel-Reflexen wurde eine Intensitäts-
änderung infolge der Strahlenschäden verzeichnet, H.-J. ULLRICH et al. [243].
Zwischengitteratome Zusätzlich zwischen den Gitterpunkten eingebaute meist klei-
nere Atome (z. B. N) führen zu Änderungen der Gitterkonstante.
Die Zwischengitterdiffusion von Stickstoff in austenitischen CrNi(Mo)-Stählen wur-
de von H.-J. ULLRICH et al. [133, 249] mittels Kossel-Technik untersucht. Dabei gibt
es einen linearen Zusammenhang zwischen Gitterkonstante und dem auf Zwischengit-
terplätzen gelösten N-Gehalt. Je mehr N-Atome Zwischengitterplätze auffüllen, desto
größer wird die Gitterkonstante des Stahls. Damit läßt sich aus der Gitterkonstante die
Zahl der sich auf Zwischengitterplätzen befindlichen N-Atome ableiten.
Mechanische Kristallspannungen Punktdefekte führen im Kristall zu einem starken
Verzerrungsfeld, d. h. es gibt einen engen Zusammenhang zum Auftreten von Spannun-
gen. Diese sind mit dem Weitwinkel-Verfahren bestimmbar. Eine Methode zur Span-
nungsanalyse mit dieser Technik entwickelten T. IMURA, S. WEISSMANN und J. J.
SLADE [116]. Sie maßen Spannungstensoren durch die präzise Bestimmung der Än-
derung der Netzebenenabstände von mehr als 6 unabhängigen (hkl)-Reflexen bei der
Verfestigung von Al-Cu-Einkristallen. T. ELLIS et al. [71] untersuchten an W die er-
reichbare Präzision bei Gitterkonstantenbestimmungen bzw. bei Messungen der Netz-
ebenenabstände verschiedener {hkl}-Typen, um für Spannungs-Analysen kleinste Un-
terschiede in den Gitterebenenabständen zu detektieren. J. J. SLADE et al. [217] führten
auf Grundlage dieser Erkenntnisse Spannungs-Dehnungs-Analysen an CuAu-Kristallen
durch. J. HEJNA et al. [102] untersuchten mit der Pseudo-Kossel-Technik in Rückstrahl-
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richtung die Gitterfehlanpassung in Heterostrukturen von undotiert epitaktisch auf GaAs
aufgewachsenem GaAsSb bzw. GaAsSbP. Sie ermittelten unterschiedliche Netzebenen-
abstände senkrecht und parallel zur Schicht-Substrat-Grenzfläche. J.-Z. ZHANG [269]
nutzte unvollständig ausgebildete Pseudo-Kossel-Linien in Rückreflexion mit zweifa-
cher Anregung (Ni-Cu-Target) und doppelter Belichtung auf parallel verschobenem Rönt-
genfilm zur Gitterkonstantenbestimmung an Si(111)-Einkristallen.
5.1.2. Al-Substitutionsatome in Fe-Al-Kristallen
Der Austausch von Atomen im Kristallgitter durch Fremdatome führt wegen deren un-
terschiedlicher Größe zu geringen Änderungen in der Gitterkonstante. Diese sind mit
dem Kossel- oder Weitwinkel-Verfahren präzise erfaßbar, wodurch Rückschlüsse hin-
sichtlich der Verteilung von Punktfehlern im Kristall gezogen werden können.
Die Untersuchung der Änderung der Gitterkonstante und der Realstruktur durch zu-
fällig verteilte Al-Substitutionsatome auf Gitterplätzen des Fe in Fe-Al-Einkristallen ist
Gegenstand dieser Arbeit. Ausgehend von reinem α-Eisen (Abb. 5.1) soll die Gitterkon-
stantenänderung durch Zulegieren von Aluminium betrachtet werden. Die Al-Substitu-
tions-Atome sind größer als die Fe-Matrix-Atome und verteilen sich zunächst statistisch
auf die Plätze des Fe-Gitters. Bis zu ca. 19 At% Al liegt ein α-Fe-Mischkristall mit
kubisch raumzentrierter Struktur (A2) vor. Mit steigender Konzentration an Al-Atomen
vergrößert sich die Gitterkonstante. Wie in der Abb. 5.2 ersichtlich, ist ausgehend vom
geringen Al-Anteil ein linearer Zusammenhang zwischen steigender Konzentration und
Vergrößerung der Gitterkonstante festzustellen. Dies entspricht der sog. Vegardschen
Regel. Bis zu etwa 18,5 At% Al folgen die von A. J. BRADLEY und A. H. JAY [27]
bestimmten Gitterkonstanten mit geringen Abweichungen dem erwarteten linearen Ver-
lauf. Ab einer Konzentration von 18,5 At% wurde von ihnen eine trotz der Konzentrati-
onserhöhung gleichbleibende Gitterkonstante festgestellt.
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Abb. 5.1.: Phasendiagramm
von Fe-Al [167]
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Hingegen befinden sich die von H. LIN und H.-J. ULLRICH [158] bestimmten Git-
terkonstanten besser auf einer Geraden. Von besonderem Interesse ist die beobachtete
Abweichung von der Vegardschen Regel ab 19,1 At% Al. Im weiteren kommt es wieder
zu einem Anstieg im Gitterkonstantenverlauf bei höherer Al-Konzentration. Die Unter-
suchungen zur Ermittlung der Gitterkonstante erfolgten dabei an einem Fe-Al (110)-Ein-
kristall.1 Die chemische Zusammensetzung wurde im Fokus der Kossel-Untersuchung
mittels energiedispersiver Röntgenspektroskopie (EDS) im REM zu (43  8  0  6) At%
Al bestimmt. Die Gitterkonstantenbestimmungen mit der Kossel-Technik und die Aus-
wertung (hier Röntgenfilm) erfolgten nach dem gleichen Prinzip, wie in Abschn. 2.4 (S.
45) beschrieben, d. h. der [011]-Pol wurde in den Durchstoßpunkt justiert. Die ermittelte
und in Abb. 5.2 eingetragene Gitterkonstante am Fe-Al (110)-Einkristall betrug:
a ~ 0  28995  0  00005  nm  (5.1)
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Abb. 5.2.: Gitterkonstante von Fe-Al in Abhängigkeit von der Al-Konzentration
5.1.3. Analyse beobachteter Pseudo-Kossel-Linienfeinstrukturen
Zusätzlich wurden für eine Realstrukturanalyse des Fe-Al (110)-Einkristalls Pseudo-
Kossel-Aufnahmen bei variierenden Target-Proben-Abständen dt p aufgenommen:
1Den Fe-Al-Einkristall stellte Prof. H.-J. ULLRICH, Institut für Werkstoffwissenschaft, TU Dresden,
freundlicherweise zur Verfügung.
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Abb. 5.3.: Pseudo-Kossel-Aufnahme eines Fe-Al-Realkristalls (dts = 1,00 mm); vergrößert dar-
gestellt: Gebiete A Subkorngrenzen, B u. C Linienfeinstrukturen durch Umweganregungen
dt p = 0,2 0,3 0,4 0,5 1,0 1,5 2,0 2,25 2,5 3,0 3,5 4,0 8,0 mm.
Dabei wurden erstmals Feinstrukturen an der intermetallischen Verbindung Fe-Al im
Verlauf der Pseudo-Kossel-Linien entdeckt. Die Strukturen zeigten sich erst bei größe-
ren Abständen zwischen Kanüle und Probe in der Größenordnung 1 mm. Eine deutliche
Verringerung der Intensität auf feinen Linien in transversaler Richtung zu den Kα1 p 2-
Reflexen konnte sowohl an einem Fe-Al Einkristall (Abb. 5.3) als auch an einzelnen
Körnern polykristalliner Proben (Abb. 4.8, S. 87) beobachtet werden.
In der Abb. 5.3 sind die Feinstrukturen sehr deutlich im Gebiet B und C zu sehen.
Dieser für Fe-Al gefundene Effekt ist in dem vergrößerten Ausschnitt der Aufnahme an
den Reflexen (022) und (1̄21) im Detail hervorgehoben und wurde in seiner Intensität
quantifiziert (s. Abb. 5.3). Teilergebnisse wurden bereits 1999 vorgestellt, E. LANGER
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et al. [143] und S. DÄBRITZ et al. [63].
5.1.4. Erklärung der Feinstrukturen durch Umweganregungen
Eine mögliche Erklärung der beobachteten Feinstrukturen könnte durch Umweganre-
gungen gegeben sein. Zunächst soll dieser dynamische Interferenzeffekt beschrieben
werden. Abbildung 5.4 stellt schematisch den von M. RENNINGER [189] entdeckten Ef-
fekt der Umweganregung im Kristallraum und im reziproken Raum (Ewald-Konstruktion)
dar. Der einfallende Strahl wird an den Netzebenen – gekennzeichnet durch ihren rezi-
proken Gittervektor h – und gleichzeitig an den Netzebenen g gebeugt. Somit werden
drei Wellen im Kristall angeregt, die einlaufende Welle und die zwei Braggreflexionen
h und g. Es tritt eine Superposition der Wellen ein: erstens der direkt gebeugten Welle
an den Netzebenen h und zweitens der sog. Umweg-Welle [189], welche zweifach re-
flektiert wird, einmal an den Netzebenen g und noch einmal an den Netzebenen h  g.
Letztere verläuft in Richtung der h-Reflexion1 .
Erstmals konnte hier der Effekt der Umweganregung in den Pseudo-Kossel-Aufnahmen
intermetallischer Verbindungen beobachtet werden. Diese Umweganregungen kennzeich-
nen die Güte des Kristallgebietes hinsichtlich der Verkippungswinkel der Subkörner des
Mosaikkristalls. D. h. der untersuchte Kristall weist eine starke Mosaikstrukrur vor, eine
Ausssage über die Kristallqualität, die man nur aus einer Aufnahme zerstörungsfrei vom
Kristallgebiet gewinnen kann.
Abb. 5.4.: Schematische Darstellung der Umweganregung (3-Strahlfall): a) im Kristallraum und
b) im reziproken Raum (Ewald-Konstruktion)1
5.1.5. Vorschlag zur möglichen Ursache des Renninger-Effektes
Die Beobachtung von Umweganregungen in Fe-Al-Kristallen kann möglicherweise zur
Aufklärung der Ursache des Renninger-Effektes beitragen. Der wirkliche Grund für das
Auftreten im 3-Strahlfall an bestimmten Kristallen ist nach bestem Kenntnisstand bisher
nicht eindeutig nachgewiesen. Eine denkbare Erklärung wäre nach M. von LAUE [155]
1K. HÜMMER et al. (1996) Vortragskopie zum Heraeus-Ferienkurs, Halle.
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die Abweichung der Atome von der Kugelsymmetrie. In der Literatur (s. z. B. [134])
werden dafür folgende mögliche Ursachen diskutiert:
• die Asphärizität der Elektronenhülle:
– durch die kovalente Bindung (Si, Ge, Diamant) oder
– infolge der Anharmonizität der Gitterschwingungen (Zn, Cd)
Entscheidend ist dabei, daß dies immer mit einer Änderung der Kristallsymmetrie ver-
bunden ist. Es wird in Analogie zu den Untersuchungen an Fe-Al folgende weitere mög-
liche Erklärung für die Ursache des Renninger-Effektes vorgeschlagen:
• die lokale periodische Ordnung von Verunreinigungssubstitutionsatomen in klei-
nen Volumenbereichen eines Einkristalls, die zu einer geringfügigen Änderung
der Kristallsymmetrie führen
M. RENNINGER hatte die Umweganregung an Diamant entdeckt. Aus den folgenden
Untersuchungen ist bekannt, das in Diamant Stickstoff-Verunreinigungen auftreten.
K. LONSDALE [159] führte Präzisionsmessungen von Gitterkonstanten und der
Wellenlänge der Zn-Kα1-Strahlung (relativ zu Cu-Kα1) an Diamant-Einkristallen durch.
Sie stellte eine Variation der Gitterkonstante an verschiedenen Diamanten fest, die auf
einen unterschiedlichen Verunreinigungsgehalt zurückgeführt wurden.
Die kubische Dilatation von Diamant durch Stickstoff-Verunreinigungen untersuch-
ten A. R. LANG und G. PANG [142]. Sie erzeugten eine divergente Röntgenquelle durch
einen dünn aufgedampften Cu-Film (Cu-Kα), der als Target für den Elektronenstrahl ei-
nes REMs diente. Ein synthetischer Diamant, der nur 1 ppm Stickstoff enthielt, diente als
reiner Standard, da schon geringe N-Verunreinigungen die Gitterkonstante vergrößern.
Eine hohe Präzision erreichte man durch Ausnutzung der von ihnen an Pseudo-Kossel-
Linien-Schnittpunkten nahezu idealer Kristalle entdeckten kohärenten Mehrfach-Beu-
gungsphänomene (mehr dazu im Abschn. 5.2.1). Es wurde das Auftreten von soge-
nannten A-Defekten im Diamant-Kristall festgestellt. Das bedeutet, zwei benachbarte
C-Atome werden durch 2 N-Atome ersetzt, was die Ursache für beobachtete Gitterkon-
stantenvergrößerungen klärt. Allerdings läßt sich bisher kein periodisches Auftreten der
C-Atome in lokalen Kristallbereichen nachweisen.
Umweganregungen wurden nach dem Kenntnisstand des Verfassers bisher an nicht
allzu vielen Kristallen beobachtet, beispielsweise an Si und Ge, beide kristallisieren
in der Diamantstruktur (rein kovalente Bindung) bzw. an Quarz (einem Mineral, daher
sicherlich verunreinigt), NaCl, Zn und Cd. Es wäre zu klären, ob die Experimente an
sehr reinen Kristallen ausgeführt wurden oder an verunreinigten bzw. sogar dotierten
Kristallen erfolgten. Beispielsweise treten bei mit Bor dotiertem Si die B-Atome auch als
Substitutionsatome auf (evtl. analog wie N-Atome in Diamant). Für Germanium kann
man sicherlich ähnliche Schlüsse ziehen.
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5.2. Studium eindimensionaler Kristalldefekte: Versetzungen
Ein wichtiges Ziel dieser Arbeit war, den Einfluß linienförmiger Kristalldefekte auf
Kossel- und Weitwinkel-Interferenzen zu untersuchen. Im metallischen Realkristall sind
häufig viele Versetzungen vorhanden. Der Einfluß dieser Versetzungsstruktur auf die
Kossel- und Weitwinkel-Interferenzen in Rückreflexion wurde bisher kaum grundlegend
untersucht, obwohl der große Vorteil ist, daß die Methoden zerstörungsfrei an kompak-
ten Proben anwendbar sind. Eine Ausnahme bildet die Versetzungsdichtebestimmung,
wozu bereits Ergebnisse vorliegen. Deshalb wird dieses Thema in der Arbeit nicht vor-
dergründig betrachtet.
Es wurde nach geeigneten Modellproben gesucht, um derartige Grundlagenuntersu-
chungen durchzuführen. Die Schwierigkeit liegt darin, Kristalle zu finden, die möglichst
definierte Versetzungsanordnungen enthalten. Hier hat sich die Idee als aussichtsreich
erwiesen, einsinnig und zyklisch verformte Nickel-Einkristalle zu nutzen. Die Verset-
zungsstruktur, die bei der plastischen Verformung entsteht, ist bekannt und wurde auch
in Dresden langjährig mit anderen Methoden intensiv untersucht. Wird bei zugverform-
ten Proben nur ein Gleitsystem angeregt, entstehen im Kristall hauptsächlich Stufenver-
setzungen. Diese sind meist zufällig bzw. in Bündeln im Kristall verteilt, aber ungefähr
in eine Richtung ausgerichtet. Damit steht beispielsweise eine zwar nicht ideale, aber
sehr nützliche Modellprobe zur Verfügung, um den Einfluß von Stufenversetzungen zu
studieren. Obgleich dies nicht das vorrangige Ziel war, sind durch die Verwendung einer
für diese Untersuchungen kaum genutzten neuen Methode weitere Erkenntnisse hin-
sichtlich der Versetzungsstrukur beim Verformungsprozeß zu erwarten. Dies resultiert
insbesondere daraus, daß an einer kompakten Probe lokal aufgelöst Informationen über
einen größeren Kristallbereich gewonnen werden.
Zunächst werden frühere Resultate bezüglich des Einflusses von Versetzungen auf
das Kossel-Linienprofil und der Versetzungsdichtebestimmung sowie der Realstruktur-
Untersuchung von Kristallen mit dem Weitwinkel-Verfahren zusammengestellt.
5.2.1. Realstruktur-Untersuchung mit dem Weitwinkel-Verfahren
Die Arbeiten sind nicht so zahlreich wie beim Kossel-Verfahren, so daß einige wesentli-
che Veröffentlichungen zu Weitwinkel-Interferenzen zusammengefaßt wurden. Es wird
zwischen Untersuchungen in Transmission und in Reflexion unterschieden. An anderer
Stelle bereits referierte Paper (z. B. bei der Untersuchung verformter Kristalle, s. Ab-
schn. 5.2.2 bzw. s. Tab. 1.4, S. 14) werden nicht erneut aufgeführt. Zusammengenom-
men wurden in den bisherigen Untersuchungen Linienstörungen in Weitwinkel-Aufnah-
men überwiegend nur qualitativ beschrieben. Eine Ausnahme bilden die Röntgentopo-
graphie-Methoden nach LANG und BORRMANN (s. u.), die eng mit dem Weitwinkel-
Verfahren verwandt sind.
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Weitwinkel-Verfahren in Transmission Der Vorteil der Untersuchung in Durchstrah-
lung ist die leichtere örtliche Zuordnung von Kristallfehlern. Da die divergente Röntgen-
quelle oberhalb der zu untersuchenden dünnen Kristallschicht und der Röntgenfilm par-
allel dazu unterhalb angeordnet wird, liegt bei den Röntgen-Weitwinkel-Interferenzen in
Transmission eine einfache Projektion vor, welche dann noch, nach O. BRÜMMER [35],
mit dem gleichzeitig vom Kristall erzeugten Röntgen-Schattenbild verglichen werden
kann. Im Schattenbild angezeigte Inhomogenitäten lassen sich so unmittelbar den In-
terferenzen zuordnen. Dazu wurde ein Röntgen-Mikroprojektor mit einem Brennfleck
von j 1  m Ø verwendet. An Realkristallen erscheinen die Weitwinkel-Interferenzen
in Durchstrahlung entweder überwiegend als helle Extinktions-Linien, die infolge eines
Energieverlustes durch Reflexion verursacht werden, oder als dunkle Reflexionslinien.
Dabei ist ihr Abstand von der Distanz zwischen Kristall und Röntgenquelle abhängig.
Im Gegensatz dazu treten bei einem nahezu idealen Kristall bei entsprechender Dicke,
bedingt durch die sog. anomale Absorption (Borrmann-Effekt) [21,22], die Interferenzen
als dunkle Linien auf. Mittels der Borrmann-Röntgentopographie können an nahezu
perfekten Einkristallen innerhalb dieser Weitwinkel-Linien einzelne Versetzungen nach-
gewiesen werden, G. BORRMANN, W. HARTWIG und H. IRMLER [26]. Interferenz-
Linien in Extinktion können aufgespalten oder aufgefächert, gekrümmt oder unterbro-
chen erscheinen oder deutliche Sprungstellen aufweisen. Letzteres deutet auf Subkorn-
grenzen hin. Da die Extinktionslinien mit ihren Störungen projiziert erscheinen, können
Fehler im Kristall lokalisiert werden. Für Reflexionslinien ist eine derartige Zuordnung
nur bedingt möglich. Die bei einem nahezu idealen Kristall (z. B. Halbleiterkristall) im
durchstrahlten Bereich noch vorhandenen einzelnen Versetzungen sind nur nachzuwei-
sen, wenn das den Interferenzlinien zugeordnete Wellenfeld von solchen Kristallfeh-
lern gestört wird. Beim Röntgenbeugungsverfahren in Transmission nach A. R. LANG
[137,138] werden deshalb zur Untersuchung einzelner Versetzungen in Kristallen Film
und Probe gegen den einfallenden Strahl bewegt, woraus eine weitere Röntgentopogra-
phie-Methode resultiert.
Unregelmäßigkeiten an den hellen und dunklen Linien in Form und Intensität wur-
den von T. ICHINOKAWA und S. SHIRAI [115] beobachtetet. Sie traten überlagert mit
der Projektion des vergrößerten Röntgenschattenbildes auf und wurden qualitativ Span-
nungen bzw. Variationen der Netzebenenabstände, d. h. lokalisierten Kristalldefekten,
zugeschrieben. Bei der Untersuchung an den Fe-Kristallen, wurde der Elektronenstrahl
schrittweise um jeweils 10  m auf dem Fe-Target verschoben.
Verschiedene polykristalline Proben (Al, CuNi10 und eine Fe-Co-Ni-Verbindung)
wurden von S. DÄBRITZ et al. [57] untersucht und für die Geometrie in Durchstrahlung
konnte an FeSi0,5 die direkte Projektion nahezu vollständiger Reflexsysteme mehrerer
Körner gleichzeitig beobachtet werden.
Mit der Rekristallisation von bei 300°C deformierten Al-Polykristallen beschäftig-
ten sich A.B.C. DADSON und R.D. DOHERTY [67]. Es wurde festgestellt, daß die
Orientierungen der neuen Körner in den ersten Stadien der Rekristallisation innerhalb
des Orientierungsbereiches der verformten Nachbarkörner lagen. Der Keimbildungs-
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mechanismus wurde im wesentlichen auf verzerrungsinduzierte Korngrenzwanderung
zurückgeführt.
Dynamische Effekte im n-Strahl-Fall erforschte A. R. LANG [139–141] an nahezu
perfekten natürlichen Diamant-Einkristallen (keine Versetzungen) und deren Anwen-
dung für präzise Gitterkonstantenbestimmungen. Des weiteren diskutierte er den sog.
Super-Borrmann-Effekt im n-Strahl-Fall der Röntgenbeugung in Zusammenhang mit
den beobachteten Feinstrukturen an Pseudo-Kossel-Linienschnittpunkten.
Der Nachteil der Aufnahme-Methode in Transmission ist die relativ aufwendige Prä-
paration von dünnen Proben, um bei optimaler Dicke einen hohen Kontrast zu erzielen.
Im übrigen muß für Extinktionsdiagramme Röntgenfilm benutzt werden (evtl. wären
Image Plates denkbar, die aber andere Nachteile besitzen). Die entwickelte Aufnahme-
methode mittels CCD-Detektor (s. Abschn. 2.3, S. 30) läßt sich z. B. im REM in Durch-
strahlrichtung nicht realisieren, da eine horizontale Anordnung der untersuchten Probe
bevorzugt wird. Aus den genannten Gründen ist die Geometrie in Reflexion vorzuzie-
hen und wird in dieser Arbeit hauptsächlich für die Untersuchungen angewandt, wie im
folgenden Abschnitt besprochen wird.
Weitwinkel-Methode in Reflexion Dazu liegen nur wenige Untersuchungen vor, ob-
wohl der Vorteil darin besteht, daß sie relativ schnell und ohne aufwendige Präparation
zerstörungsfrei an kompakten Proben als zusätzliche analytische Methode, z. B. im Ra-
sterelektronenmikroskop, anwendbar ist.
Zum Studium anisotroper Verformungen von Einkristallen schlugen J. SCHNEIDER
und H. WEIK [202] ein Doppelbelichtungs-Verfahren zur Auswertung von Rückstrahl-
aufnahmen divergenter Röntgenstrahlen vor und diskutierten dessen Verwendung.
Durch die gleichzeitige Aufnahme von Weitwinkel-Linien identischer Probengebie-
te in Durch- und Rückstrahlrichtung schufen S. DÄBRITZ et al. [57] mit einem ent-
wickelten REM-Zusatzgerät einen Zusammenhang zwischen beiden Geometrien. Wei-
terhin konnten sie Aussagen zur mittleren Korngröße [59] sowie qualitativ zur kristallo-
graphischen Qualität von Körnern treffen und Kristallbaufehler in Durchstrahlrichtung
nachweisen. Untersuchungen der Realstruktur verschieden orientierter Cu-Einkristalle
in Abhängigkeit der Tiefe wurden mit schrittweisem chemischen Ätzen ausgeführt [60].
Verschieden mechanisch bearbeitete Oberflächen von W(001)-Kristallen (Bruch-
fläche, grob geschliffene bzw. polierte Kristalloberfläche) untersuchten H. R. HORN
et al. [113], wobei sich die Methode durch beobachtete Störungen im Linienverlauf als
geeignet für die Erfassung an der Kristalloberfläche eingebrachter Gitterstörungen er-
wies. Die vorteilhafte Anwendung der Weitwinkel-Beugung im REM auf rauhe oder
unebene Oberflächen wurde demonstriert.
Die Realstruktur von Be-Einkristallen sowie Si- und GaAs-Wafern untersuchten
H.-J. ULLRICH et al. und H. LIN [156–158] mittels Synchrotronstrahlung und beobach-
teten Durchstrahlungs-Pseudo-Kossel-Aufnahmen an einkristallinen Turbinenschaufeln
aus einer Nickelbasis-Superlegierung mit harter Röntgenstrahlung.
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5.2.2. Charakterisierung einsinnig verformter Ni-Einkristalle
Im Rahmen dieser Dissertation wird der Einfluß von Kristalldefekten auf die Weitwin-
kel-Interferenzen intensiv untersucht, jedoch, im Gegensatz zu anderen Arbeiten, haupt-
sächlich in Rückreflexion. Diese Geometrie gestattet die vorteilhafte zerstörungsfreie
Untersuchung von kompakten Proben. Bislang erfolgten entsprechende Untersuchun-
gen zur Deformation und von Kristallfehlern hauptsächlich in Transmission, z. B. [118],
aber kaum in Reflexion. Plastisch deformierte Kristalle wurden bisher nur wenig mit-
tels Kossel- oder Pseudo-Kossel-Interferenzen analysiert. Wie im Abschnitt oben be-
schrieben, wurden bereits Versetzungen untersucht, aber die Richtungsabhängigkeit der
Spannungsfelder wurde nicht ausgewertet. Einige Ergebnisse der nun folgenden Analyse
von Kristallfehlern mit Röntgen-Weitwinkel-Interferenzen an verformten Ni-Kristallen
wurden bereits auf der Festkörperanalytik-Tagung 1999 in Wien vorgestellt [144]. Die
in diesem Abschnitt beschriebenen Untersuchungen sind in intensiver Zusammenarbeit
mit dem ehemaligen Institut für Physikalische Metallkunde der TU Dresden entstanden.
Zwei gemeinsame Veröffentlichungen der Ergebnisse durch E. LANGER, S. DÄBRITZ,
C. SCHURIG, J. BRETSCHNEIDER und E. THIELE sowie durch S. DÄBRITZ und E.
LANGER sind in Vorbereitung.
Verformung der Proben Die Nickel-Einkristalle (Reinheit von 99,99 Masse-%) wur-
den mit einem modifizierten BRIDGMAN-Verfahren gezüchtet, auf Einfachgleitung
orientiert und als Rundprobe präpariert. Sie wurden un-
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Abb. 5.5.: Zusammenhang
zwischen Zugspannung σ
und Gleitsystem [196] (S.
400)
ter einachsigem Zug mit konstanter Geschwindigkeit (ε̇ 
10 ) 3s ) 1) bei Raumtemperatur bis zu plastischen Dehnun-
gen von εp  2%  10% und 20% mechanisch verformt. In
der Abb. 5.5 ist der Zusammenhang zwischen Zugspan-
nung und Gleitsystem (wird unten erklärt) schematisch dar-
gestellt. Bei der 2%-Probe wurde vorher am Rand ein Teil
der Probe abgetrennt, mit dem Ziel, einen direkten Ver-
gleich zwischen unverformtem und verformtem Zustand des
selben Einkristalls zu erhalten. Danach wurden bei allen
Verformungsgraden mehrere Einkristall-Scheiben ungefähr
parallel zur (111)-Ebene mittels Funkenerosion herausge-
schnitten und elektrochemisch poliert. Die Züchtung, Ver-
formung und Präparation der Ni-Kristalle erfolgte am ehemaligen Institut für Physikali-
sche Metallkunde der TU Dresden.
Einsinnige plastische Zugverformung [94,183,205,212] Die plastische Verformung
erfolgt im Einkristall meist über die Gleitung. Darunter versteht man die Verschiebung
von Kristallschichten parallel zu einer dichtest gepackten Netzebenenschar des Kristall-
gitters, der Gleitebene
°
, in Richtung einer dicht besetzten Gittergeraden, der Gleitrich-
tung
 
. Der Elementarprozeß ist die Bewegung von Versetzungen im Kristallgitter. Im
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Ergebnis entstehen an der Oberfläche des Kristalls Gleitstufen. Im Lichtmikroskop sind
sie als Gleitlinien sichtbar.
Gleitsystem wird die Kombination einer speziel-
PSfrag replacements
(111)-Gleitebene
[1̄01]-Gleitrichtung
Ni
Abb. 5.6.: Primäres Gleitsystem in
den untersuchten kfz Ni-Kristallen
len Gleitebene und -richtung genannt. Für das ku-
bisch-flächenzentrierte (kfz) Gitter von Nickel sind
die Gleitebenen äquivalente Gitterebenen {111} und
die kristallographisch ausgezeichneten Gleitrichtun-
gen vom Typ a2 ± 110 ² . Insgesamt gibt es im kfz-Gitt r
12 Gleitsysteme. Das Gleitsystem, in dem sich die
Versetzungen mit wachsender Spannung zuerst über
makroskopische Entfernungen bewegen, heißt Haupt-
gleitsystem, die zugehörige Ebene Hauptgleitebene.
Das bei diesen Untersuchungen zuerst angeregte Gleit-
system ist (111)

[1̄ 01], s. Abb. 5.6.
Versetzungsstruktur Für die Zusammenstellung der im weiteren folgenden Betrach-
tungen zur Verfestigungskurve im Bereich I bis III wurde die Literatur von A. SEE-
GER [212] (S. 97, S. 213-214 u. a.) und von P. PAUFLER und G.E.R. SCHULZE [183]
(S. 42-53 u. a.) verwendet.
Zunächst ist jeder unverformte metallische Einkristall von einem räumlichen Netz-
werk von Versetzungen durchwoben. Diese liegen bei hier betrachteten Kristallen haupt-
sächlich in dichtest gepackten Netzebenen (111). Bei der Verformung besteht ein für kfz
Einkristalle charakteristischer Zusammenhang zwischen Schubspannung und Abglei-
tung in der sog. Verfestigungskurve. Es sind drei wesentliche Bereiche in der Kurve mit
deutlich verschiedenen Versetzungsstrukturen zu unterscheiden. Sie beginnt mit einem
relativ flachen linearen Anstieg, der als Bereich I bezeichnet wird, geht dann im Be-
reich II in einen wesentlich steileren ebenfalls linearen Teil über und endet mit einem
allmählich flacher werdenden und schwach gekrümmten Kurventeil, dem Bereich III.
Im Bereich I erfolgt die Gleitung überwiegend in der primären Gleitebene. Da-
zu wurde die Versetzungsstruktur von verformten kubisch-flächenzentrierten Kristallen
umfangreich an Kupfer von U. ESSMANN [74, 75] untersucht. Nickel hat die gleiche
Raumgruppe Fm3m (Raumgruppen-Nr.: 225), d. h. die Ergebnisse hinsichtlich der Ver-
setzungsanordnung sind auf die durchgeführten Untersuchungen übertragbar. Bei die-
sen elektronenmikroskopischen Untersuchungen im Bereich I der Verfestigungskurve
wurden fast nur Stufenversetzungen des Hauptgleitsystems beobachtet. Die Versetzun-
gen werden in langen Strängen an Hindernissen aufgehalten, wie z. B. Subkorngrenzen.
Nach und nach überwiegen Dipolanordnungen der Versetzungen. Lokal häufen sich Stu-
fenversetzungen an. Die Versetzungsstränge mit den aus Stufenversetzungen des Haupt-
gleitsystems gebildeten Versetzungsdipolen sind annähernd senkrecht zur Hauptgleit-
richtung orientiert. Die Breite dieser Stränge liegt in der Größenordnung von 1  m.
Die Stränge verlaufen in guter Näherung parallel zur Gleitebene. Es handelt sich also
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wirklich um eindimensionale Versetzungsanordnungen. Im Gegensatz dazu entsprechen
Kleinwinkelkorngrenzen flächenhaften Versetzungsanordnungen.
Beim Übergang zum Bereich II werden ein oder mehrere zusätzliche Gleitsysteme
aktiviert. Versetzungen der sekundären Gleitsysteme können mit solchen des Hauptgleit-
systems sog. Lomer-Cottrell-Versetzungen bilden. Diese behindern die weitere Verset-
zungsbewegung in der Hauptgleitebene stark.
Im Bereich III steigt die Schubspannung so stark an, daß die gleitenden Versetzun-
gen teilweise die im Bereich II aufgebauten Hindernisse vorwiegend durch Quergleiten
überwinden können. Dadurch kommt es zu einer Vernetzung senkrecht zur Gleitebene
und es wird die räumliche Zellstruktur stärker ausgebildet. Versetzungen mit gleichen
Vorzeichen konzentrieren sich und führen zu Kleinwinkel-Kipp- und -Drehkorngrenzen.
Untersuchung mit verschiedenen Mikrobeugungsmethoden im REM
Wie unterschiedlich empfindlich die Kossel-, Weitwinkel- und Kikuchi-Mikrobeugung
auf Kristallfehler reagieren, zeigt die Abb. 5.7 sehr deutlich. Rechts in der Bildreihe wer-
den jeweils Aufnahmen an einer undeformierten und links an einer 20% zugverformten
Ni-Probe gegenübergestellt. Bei den EBKD -Aufnahmen ist kaum ein Unterschied zu
sehen. Bei Kossel-Linien beobachtet man eine starke Linienverbreiterung, z. B. am Re-
flex (111), bzw. eine Intensitätserhöhung einzelner Reflexe, beispielsweise vom Typ
{200}. Die Weitwinkel-Linien sind zum Teil in ihrer Struktur stark gestört. Allerdings
sind die vom Kikuchi- über das Kossel- bis zum Weitwinkel-Verfahren zunehmenden
Beugungsvolumina dafür mitverantwortlich (s. Abschn. 2.6, S. 55).
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Abb. 5.7.: CCD-Aufnahmen der röntgenographischen a) Kossel- und b) Weitwinkel- sowie c)
elektronographischen Kikuchi-Mikrobeugung im REM; Vergleich eines 20% plastisch deformier-
ten (links) und undeformierten Ni-Kristalls (rechts)
Um einen größeren Raumwinkel zu erfassen und damit eine umfassende Aussage
über den Kristall zu erhalten, wurde in der Arbeit ein neues Aufnahme- und Auswert-
verfahren wie folgt konzipiert [144]. Der Azimutwinkel des Kristalls wird bei jeder
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PSfrag replacements
Probe
einzelne CCD-Aufnahme
KanüleElektronenstrahl
30°
Abb. 5.8.: Prinzipskizze zur Veranschauli-
chung der Aufnahme mehrerer CCD-Kos-
sel/Weitwinkel-Aufnahmen unter Variation
des Azimutwinkels.
Aufnahme jeweils um 30° geändert, Abb. 5.8. Dabei bleiben alle anderen geometrischen
Aufnahmeparameter konstant. Dies erlaubte trotz des großen Öffnungswinkels erstmals
die vollständige Charakterisierung des (111)-Kosselkegels sowie verschiedener Netz-
ebenen unter anderem auch des selben Typs. Die Abb. 5.9 zeigt mehrere derartige Serien
von Kossel-Aufnahmen, die an einem undeformierten sowie 2%, 10% und 20% zugver-
formten Ni-Einkristallen angefertigt wurden. Die Aufnahmen aller Serien wurden mit
einer Elektronenenergie von 20 keV und bei einem hohen Absorptionsstrom von 2  A
im REM angeregt. Aufgrund dessen konnte eine Integrationszeit von jeweils nur 100 s
erreicht werden. Auf mehreren Aufnahmen der unverformten Probe ist eine helle Linie
unterhalb des (111)-Reflexes zu sehen. Diese ensteht dadurch, daß eine Untergrundauf-
nahme subtrahiert wird, in der der (111)-Reflex nicht vollständig verschwunden ist. Die
Ursache liegt in der sehr guten Orientierung der Oberflächennormale der Probe in Rich-
tung [111]. Während der Untergrundaufnahmen wurde der Kristall ständig um 360° ge-
dreht, um die Kossel-Linien bis zum Verschwinden zu verwischen. In den entsprechen-
den Diagrammen für die 2%, 10% und 20% zugverformten Ni-Einkristalle gelang dies
auch sehr gut, eine hier neu angewendete Mehtode der Weitwinkellinienseparierung.
Die gute Orientierung der unverformten Probe führte allerdings dazu, daß der (111)-
Reflex als einziger Kossel-Reflex noch in der Untergrundaufnahme zu sehen war (s. da-
zu auch Abschn. 2.3.2, S. 38). Nach dem Untergrundabzug erscheint dieser als Artefakt
hell. Wie zu erwarten, verbreitern sich die Kossel-Linien mit zunehmender Verformung
deutlich. Am (111)-Reflex läßt sich dies ausgeprägt beobachten. Zusätzlich zeigen sich
an einzelnen Reflexen, z. B. (1 1̄1), (020) und (200), deutliche Intensitätserhöhungen.
Die Verteilung von Versetzungen in plastisch deformierten Cu-Einkristallen mittels
Gitterquelleninterferenzen untersuchten O. BRÜMMER, W. SCHÜLKE und H. BÖHNEL
[41]. Sowohl M. UMENO, H. KAWABE und G. SHINODA [257] als auch O. BRÜMMER,
G. DRÄGER und W. SCHÜLKE [38] führten Gitterdefekt- und Deformationsanalysen
an verschieden stark durch Zug plastisch deformierten Al-Kristallen unter Verwendung
von Mo-Kα-Strahlung allerdings in Transmission durch. Dabei wurden jeweils qualita-
tiv anisotrope Verbreiterungen von Kossel-Linien an Cu bzw. Pseudo-Kossel-Linien in
Durchstrahlung an Al beobachtet, aber nicht quantitativ ausgewertet. Es erfolgte auch
keine Untersuchung mit Kossel- und Weitwinkel-Interferenzen an derselben Probe, die
einen Vergleich der Ergebnisse beider Methoden erlaubt.
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Abb. 5.9.: Vergleich von röntgenographischen Kossel-Aufnahmen eines undeformierten und bis
zu einer plastischen Dehnung von εp T 2%, 10% und 20% mechanisch zugverformten Ni-Kri-
stallen. Die Registrierung erfolgte mit einem CCD-Flächendetektor unter Variation des Azimut-
winkels um jeweils 30°.
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Abb. 5.10.: Vergleich von röntgenographischen Weitwinkel-Aufnahmen eines un- und von 2%,
10% und 20% mechanisch zugverformten Ni-Kristallen. Die Registrierung erfolgte mit einem
CCD-Flächendetektor unter Variation des Azimutwinkels um jeweils 30°.
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Einfluß von einzelnen Versetzungen auf das Kossel-Linienprofil Versetzungen
können das Kossel-Linienprofil beeinflussen. Die Veränderungen zeigen sich in der Li-
nienbreite und dem integralen Intensitätsüberschuß des Linienprofils. Dies ist aus der
Literatur bekannt und wird im folgenden Abschnitt zusammengefaßt.
Eine Linienverbreiterung der Kossel-Interferenzen wurde an Kupfer-Kristallen von
H. VOGES [259] beobachtet, der auf einen Zusammenhang mit der Kristallgüte hin-
wies, sowie bei aufgerauhter Oberfläche unter Röntgenstrahlanregung von G. BORR-
MANN [19], der zusätzlich noch einen Intensitätsgewinn feststellte. Die Auswirkungen
verschiedener Versetzungsdichten eines quasi Ideal- und eines Real-Kristalls (Ge: ca.
1000 bzw. Cu: > 106 Versetzungen / cm ) 2) auf den integralen Intensitätsüberschuß des
Linienprofils nahezu dunkler und helldunkler Kossel-Linien wurden von O. BRÜMMER
und W. SCHÜLKE [40] untersucht und diskutiert.
Der Einfluß einzelner Versetzungen in GaP(111) (durchschnittl. Versetzungsdichte:
5 0 105 cm ) 2) sowie des Spannungsfeldes eines Ritzes auf Kossel-Linienprofile wurde
von N. KLÖß (geb. ERBEN) et al. [72, 73, 122] untersucht. Die Lage der Versetzungen
ließ sich ultramikroskopisch und der Typ durch spannungsbedingten Doppelbrechungs-
kontrast [160] ermitteln. In der Umgebung von 4 verschiedenen oberflächennahen Ver-
setzungen in unterschiedlichen Tiefen konnten Serien von Kossel-Aufnahmen angefer-
tigt werden. Die Linienprofile von intensiven (111)-, (11̄1)- und (1̄11̄)-Linien wurden
fotometrisch vermessen und mit theoretischen Linienprofilen (s. Abschn. 1.1.4, S. 10)
verglichen. Mit steigendem Abstand zur Versetzung verringerte sich die Linienbreite der
(11̄1)-Reflexe, hingegen erhöhte sich deren relative Überschußintensität. An einer Ver-
setzung war ein unterschiedlicher Einfluß auf (11̄1)- und (1̄11̄)-Profile nachweisbar, der
sich darin äußerte, daß die maximale gemessene Linienverbreiterung an verschiedenen
Orten auftrat. Sie folgerten, daß einzelne Versetzungen bis zu einem Abstand von 20  m
beträchtlich das Kossel-Linienprofil beeinflussen. Weiterhin wurden Kossel-Aufnahmen
nahe des Spannungsfeldes eines Ritzes angefertigt. Während sich die Linienverbreite-
rung in beiden Fällen mit kürzer werdendem Abstand zum Anriß erhöhte, verringerte
sich die relative integrale Intensität im Laue-Fall (Linienprofil (11̄1)-Reflex), wohinge-
gen die des Bragg-Falls (Kossel-Linienprofil (111)-Reflex) zunahm, was die Überlegun-
gen von O. BRÜMMER und W. SCHÜLKE bestätigt. Es zeigte sich, daß sich sowohl die
Linienbreiten als auch die integralen Intensitäten von Kossel-Linien ca. um den Faktor
2 nahe eines Ritzes im spröden Material GaP ändern.
Den Anschluß zwischen den eigenen niedrigen und den hohen Versetzungsdichten
in [40, 103, 247], s. Abschn. 5.2.3, erzielten N. KLÖß und P. PAUFLER [123]. Den
Zusammenhang erreichte man durch graphische Darstellung, der nahe einzelner Ver-
setzungen verschiedenen Types gemessenen Linienverbreiterungen ∆βde f versus den
Versetzungsdichten ρd , die mit den experimentellen Parametern Tiefe und Abstand zur
Versetzung berechnet wurden. Gemäß den oben zitierten Untersuchungen führten erst
hohe Versetzungsdichten in der Größenordnung von 107  1010 cm ) 2 zu einer merkli-chen Linienverbreiterung. Wegen der linearen Korrelation der graphischen Auftragung
entspricht dies einem ∆βde f  7  20. Dies stimmt mit den anderen Ergebnissen über-
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ein [122], da festgestellt wurde, daß eine Linienverbreiterung, die mit dem bloßen Auge
sichtbar wird, ∆βde f X 9 entspricht. Hingegen liegt ∆βde f X 18 an der Detektionsgrenze.
Verbreiterung von Bragg-Beugungsprofilen durch viele Versetzungen Die Ver-
breiterung von Bragg-Beugungsprofilen durch Gruppen von Versetzungen kann mit der
Theorie nach M. WILKENS [262] beschrieben werden. Dessen Vorgehen ist größten-
teils auf die Verbreiterung von Kossel- und Pseudo-Kossel-Linien übertragbar. Nach
dieser Theorie läßt sich die Halbwertsbreite δ eines Bragg-Reflexes für das Modell ei-
ner beschränkt zufälligen Verteilung von Stufen- und Schraubenversetzungen wie folgt
darstellen:
δ ∝ 
 g 
U
   
 v ρ 5 Cγ (5.2)
g – Beugungsvektor für den Reflex (hkl) ¶
– Burgersvektor der Versetzung
ρ – Versetzungsdichte
Cγ – versetzungsspezifischer Kontrastfaktor
Der versetzungsspezifische Kontrastfaktor Cγ muß über Stufen- und Schraubenverset-
zungen gemittelt werden:
Cγ  cos2 γ Cs 2 sin2 γ Ce 2 sinγ cos γ Ci (5.3)
Cs  sin2 ψ cos2 ψ (5.4)
Ce  sin4 ψ 18  1  ν  2 · E 1  4ν 2 8ν2 F 2 4  1  2ν  cos2 Φ ¸ (5.5)
Ci  sin3 ψ cosψ cosΦ 3  7ν 2 4ν22  1  ν  2 (5.6)
γ – Winkel zwischen der Versetzungslinie (Einheitsvektor

l) und dem Burgersvektor
 ¶
Cs – Kontrastfaktor für Schraubenversetzungen (screw, γ T 0  π)
Ce – Kontrastfaktor für Stufenversetzungen (edge, γ T§¨ π Y 2)
Ci – Kontrastfaktor des Wechselwirkungsterms (interaction term)
ψ – Winkel zwischen Beugungsvektor

g und Burgersvektor
 ¶
ν – Poisson- oder Querkontraktions-Zahl (ν Z νT ¹ 300K T 0  288 für Ni, s. S. 7 in [112] )
Dabei sind die Winkel ψ und Φ bestimmt durch: g 0 le _ s   gle _ s cosψ (5.7) g i le 0     gle b sinψ sinΦ (5.8)
le º s – Linienvektor der Schrauben- bzw. Stufenversetzung
Bei den durchgeführten Experimenten wurde hauptsächlich das erste Gleitsystem ange-
regt. Folglich sind im wesentlichen Stufenversetzungen in der zugehörigen Gleitebene
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vorhanden, und es gilt Cγ  Ce. Der (111)-Reflex wurde intensiv untersucht. Für die
Untersuchungen wurden die Proben so geschnitten, daß der (111)-Reflex sich so genau
wie möglich im symmetrischen Bragg-Fall (s. Abb. 1.2, S. 8) befindet. Bei den Kossel-
Linien bestimmt dann der Extinktionsterm das Linienprofil und der Gitterquellenterm
trägt weniger bei, d. h. der Term welcher beschreibt wie die Gitterquellen kohärent zum
beugenden Gitter liegen (s. Abschn. 1.1.4, S. 10). Die Helldunkelstruktur ist also nur
schwach vorhanden und außerdem kann bei den Kossel-Linien in diesem Fall kein sog.
Strukturwandel auftreten.
An undeformierten sowie an allen Serien von Kossel- (Abb. 5.9) und Weitwinkel-
Aufnahmen (Abb. 5.10) der 2%, 10% und 20% zugverformten Nickel-Kristalle wurden
die Linienbreiten auf den CCD-Aufnahmen in Abhängigkeit des Azimutwinkels jeweils
ausgemessen. Die aufwendige Auswertung der Linienbreiten wurde dabei gesondert im
Rahmen einer Diplomarbeit vorgenommen [206]. Die Angabe der Linienbreiten erfolgt
hier als zweifache Abweichung vom BRAGG-Winkel ∆θ  θBhkl  θ auf beiden Seiten
des Linienprofils. Für die 2% deformierten Proben wurden für die Kossel-Aufnahmen
nur geringe Abweichungen der Linienbreiten des (111)-Reflexes vom unverformten Zu-
stand erhalten. Eine gute Übereinstimmung der anisotropen Linienverbreiterung durch
hauptsächlich vorhandene ausgerichtete Stufenversetzungen mit der oben beschriebenen
Theorie nach M. WILKENS wurde für die 10% verformten Ni-Kristalle festgestellt, wie
in der Abb. 5.11 ersichtlich ist. Nach dieser Theorie tritt eine anisotrope Linienverbreite-
rungen infolge von Stufenversetzungen auf. Die entsprechend des theoretischen Modells
gefitteten Kurven wurden in die Abbildung eingezeichnet.
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Abb. 5.11.: Gemessene Kossel-Linienbreite des (111)-Reflexes in Abhängigkeit vom Azimutwin-
kel für verschiedene 10% zugverformte (u, l) im Vergleich zum undeformierten (n) Ni-Kristall
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5.2.3. Untersuchung zyklisch verformter Ni-Einkristalle
In diesem Abschnitt werden die nach bestem Kenntnisstand der Literatur ersten Un-
tersuchungen mittels Kossel- und Weitwinkel-Interferenzen an zyklisch verformten Ni-
Einkristallen vorgestellt. Insbesondere wird der Einfluß von bei der Verformung gebil-
deten Versetzungswänden auf Kossel- und Weitwinkel-Linien studiert. Die folgenden
Untersuchungen sind in enger Zusammenarbeit mit dem ehemaligen Institut für Physi-
kalische Metallkunde der TU Dresden entstanden. Eine ausführliche Veröffentlichung
der Ergebnisse durch E. LANGER, S. DÄBRITZ, E. THIELE und J. BRETSCHNEIDER
ist vorgesehen.
Verformung der Proben Der Nickel-Einkristall (Reinheit 99,99 Masse-%) wurde mit
einem modifizierten BRIDGMAN-Verfahren gezüchtet, auf Einfachgleitung orientiert mit
dem Gleitsystem (111) [10 1̄] und bei einer Temperatur von T  750 K zyklisch ver-
formt. Die Orientierung der Probenachse wurde im Bereich zwischen [1̄49] und [1̄23]
des Standardorientierungsdreiecks gewählt (s. auch Abb. 5.12). Die plastische Deh-
nungsrate betrug γ̇p  10 ) 3s ) 1 und die Abgleitamplitude γpa  10 ) 3 [233]. Danach
wurden zwei verschiedene Kristalloberflächen des Einkristalls präpariert. Mittels Fun-
kenerosion wurde die Oberfläche ungefähr parallel zur (12̄1)-Ebene und zusätzlich ca. in
der (111)-Ebene geschnitten und anschließend noch elektrochemisch poliert. Die Züch-
tung, Verformung und Präparation der Ni-Kristalle erfolgte wiederum am ehemaligen
Institut für Physikalische Metallkunde der TU Dresden1.
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Abb. 5.12.: Orientierung und Form des zy-
klisch verformten Ni-Kristalls sowie Lage
des aktivierten Gleitsystems [112].
Untersuchung mit verschiedenen Mikrobeugungsmethoden im REM
Die Abb. 5.13 zeigt Serien von Weitwinkel- und Kossel-Aufnahmen (oben bzw. unten)
an zyklisch deformierten Ni-Kristallen im Vergleich mit denen an unverformtem Nickel.
Sie wurden mit einem CCD-Flächendetektor im REM unter Variation des Azimutwin-
kels um jeweils 30° analog wie die einsinnig verformten Kristalle registriert, s. auch
Prinzipskizze Abb. 5.8 (S. 105). Bei den Kossel-Aufnahmen an zyklisch deformierten
Kristallen scheinen die Schwärzungsfelder deutlicher aufzutreten als an den unverform-
ten Proben. Weiterhin weisen einzelne Reflexe neben der Verbreiterung anisotrop eine
stärkere Intensität auf. An Weitwinkel-Aufnahmen des zyklisch beanspruchten Kristalls
1Herr Dr. J. Bretschneider ehemals Institut für Physikalische Metallkunde, TU Dresden, stellte freund-
licherweise un- und zyklisch verformte Ni-Einkristalle im Rahmen der Zusammenarbeit zur Verfügung.
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Abb. 5.13.: Serie von röntgenographischen Weitwinkel- (oben) und Kossel-Aufnahmen (unten)
eines un- und eines zyklisch verformten Ni-Kristalls. Die Photogramme wurden unter Variation
des Azimutwinkels um jeweils 30° mit einem CCD-Flächendetektor registriert (s. auch Abb. 5.8,
S. 105).
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Abb. 5.14.: Vergleich der a), c) Kossel- und b), d) Weitwinkel-CCD-Aufnahmen von undeformier-
ten a), b) und zyklisch verformten Ni-Kristallen c), d).
wurden bemerkenswerte perlenkettenförmige Verdickungen am (111)-Reflex beobach-
tet. Beides sieht man noch besser an vergrößert gegenübergestellten Einzelaufnahmen
in der Abb. 5.14.
Abbildung der Versetzungsstruktur Die in den Weitwinkel-Aufnahmen in bestimm-
ten Abschnitten des (111)-Reflexes periodisch auftretenden Verbreiterungen können zu-
nächst ohne weitere Untersuchungen nicht erklärt werden. Man kann lediglich vermuten,
daß lokale Schwankungen in der Versetzungsdichte des Kristalls vorliegen könnten. Um
die Ursache zu finden müssen weitere Methoden genutzt werden. Abbildung 5.15 zeigt
die unter Verwendung des Channeling-Kontrastes mittels Rückstreuelektronen beobach-
tete Versetzungsstruktur des untersuchten zyklisch verformten Ni-Einkristalls. Mehrere
Aufnahmen wurden am REM des Institutes für Physikalische Metallkunde angefertigt,
das mit einem speziellen Halbleiter-Rückstreuelektronendetektor ausgestattet war. Der
Channeling-Kontrast von Rückstreuelektronen im REM wurde von D. G. COATES [49]
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entdeckt. Er läßt sich unter anderem nach den Untersuchungen von A. SCHWAB et al.
[207] zur Abbildung heterogener Versetzungsstrukturen anwenden. Der Channeling-
Kontrast ermöglicht es den Typ der Versetzungsanordnung, d. h. Bündel-, Zell-, Wand-
Struktur, über große Gebiete auf der polierten Kristalloberfläche der kompakten Pro-
ben zu bestimmen [207]. In diesem Fall die (111)-Ebene. Der Vorteil gegenüber der
Transmissionselektronenmikroskopie liegt in der zerstörungsfreien Beobachtung eines
wesentlich größeren Probenvolumens bei viel geringerem Präparationsaufwand. Dem
steht die deutlich geringere Ortsauflösung im REM gegenüber, wodurch bisher keine
einzelnen Versetzungen abbildbar sind.
Abb. 5.15.: REM-Bild der Versetzungsanordnungen im Channeling-Kontrast mittels Rückstreu-
elektronendetektor
Ist eine hohe lokale Defektdichte im Kristall vorhanden, wird der Channeling-Effekt er-
schwert. Die Elektronen dringen in Volumina mit weniger Defekten tiefer ein als in Be-
reiche höherer Defektdichte, bei denen die Intensität rückgestreuter Elektronen dement-
sprechend größer wird. Nach Invertieren des Bildes erscheinen defektarme Gebiete hell,
hingegen stark durch Kristallfehler gestörte Regionen dunkel (s. Abb. 5.15). Durch Ver-
gleich mit TEM-Untersuchungen, die an diesen Proben nach zyklischer Verformung bei
hohen Temperaturen (T  750 K) von J. BRETSCHNEIDER, C. HOLSTE und B. TIP-
PELT [31] durchgeführt wurden, läßt sich folgern, daß es sich hierbei um Versetzungs-
wände handelt. Diese infolge des Verformungsprozesses quer zur Deformationsrichtung
ausgebildeten Versetzungswände sind in Abb. 5.15 deutlich erkennbar.
Die Versetzungsdichte des undeformierten Kristalls wurde durch B. TIPPELT, J.
BRETSCHNEIDER und P. HÄHNER [233] mittels hochauflösender Röntgendiffraktome-
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trie am Reflextyp  113 	 ermittelt und beträgt ρ ~ 8  3  0 10 9 cm ) 2.
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Abb. 5.16.: Schema der Versetzungsstruk-
tur im mesoskopischem Maßstab mit typi-
schen Substrukturelementen im persisten-
ten Gleitband (PGB) der Höhe hi: Ver-
setzungswand (W) der Dicke dW º i, Kanal
(K) der Breite dK º i und Matrixbündel (B)
außerhalb des PGBs (Schnitt parallel zur
(12̄1)-Ebene) [112].
Die Abb. 5.17 zeigt charakteristische Ausschnitte mit dem (111)-Reflex aus den Weit-
winkel-Aufnahmen des zyklisch verformten Kristalls (a) mit verschiedenen perlenket-
tenförmige Verdickungen und (b) den unverformten Kristall im Vergleich. Die Entste-
hungsgeometrie der Weitwinkel-Reflexe im oberflächennahen Kristallbereich wurde si-
muliert. Dabei wurde ein mittlerer Abstand der Versetzungswände von ca. 7  m an-
genommen, welcher sich aus der Channeling-Kontrast-Aufnahme abschätzen ließ, und
die Versetzungsanordnung durch ein vereinfachtes Modell äquidistanter Geraden sche-
matisiert. Dies wurde der Versetzungsstruktur gegenübergestellt, deren Abbildung mit-
tels Channeling-Kontrast rückgestreuter Elektronen erfolgte (s. Abb. 5.15). Daraus ließ
sich folgern, daß die Reflex-Verbreiterungen die lokalen starken Änderungen der Ver-
setzungsdichte und damit die Konfiguration der Versetzungswände über ein größeres
Probenvolumen widerspiegeln.
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Abb. 5.17.: a) und b) Perlenkettenförmige Verdickungen des (111)-Reflexes, Ausschnitte aus
Weitwinkel-Beugungsaufnahmen eines bei hohen Temperaturen zyklisch verformten Ni-Kristalls,
im Vergleich zu c) unverformter Ni-Kristall (CCD-Aufnahmen)
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Versetzungsdichtebestimmung mit Kossel-Linien im Mikrobereich Mit zu-
nehmender Versetzungsdichte wird eine Verbreiterung der Kossel-Linien bzw. eine Än-
derung im Linienprofil beobachtet. Anhand der Breite und der Feinstruktur der Kossel-
Linien kann die Versetzungsdichte ρ im Mikrobereich zerstörungsfrei bestimmt oder ge-
gebenenfalls abgeschätzt werden. Die Versetzungsdichte wird dabei durch empirischen
Vergleich der Linienbreite und Intensität ausgewählter Reflexe mit Eichproben festge-
stellt. Bei der Ermittlung der Linienbreite für eine Versetzungsdichtebestimmung an der
Aufnahme der untersuchten Probe im Vergleich zur Eichprobe muß die gleiche Stelle
der Kossel-Linien im identischen Ausschnitt des Reflexsystems gewählt und der glei-
che Abnahmewinkel zur Probenoberfläche eingestellt werden (s. z. B. [111]). Dies steht
in Übereinstimmung mit anderen Überlegungen und Untersuchungen, die von aniso-
tropen Linienverbreiterungen infolge von Versetzungen ausgehen. In diesem Paragraph
werden Arbeiten zur empirischen Versetzungsdichtebestimmung mittels Kossel-Linien
zusammengestellt (s. auch Abschn. 4.4, S. 87, dort wird auf dieses Thema bezüglich
Weitwinkel-Interferenzen eingegangen und eine weitere Referenz erwähnt).
Bei Phasenumwandlungen im Hochtemperaturbereich ordneten H.-J. ULLRICH et al.
[247] beobachteten Änderungen der Breite von Kossel-Linien entsprechende Verset-
zungsdichten zu (α A β von Co: zuvor 107 cm ) 2, nach 4. Umwandlung 5 0 108 cm ) 2;
α A γ von Fe: vorher < 107 cm ) 2, nach Um- bzw. Rückumwandlung Verbreiterung).
Zahlreiche Versetzungsdichten in Cu-Sintermodellen (einkristalline Cu-Kugeln auf
(111)-orientierten Cu-Kristallen) ermittelten quantitativ H.-J. ULLRICH et al. [245] so-
wie A. HERENZ, der eben genannte Autor und S. DÄBRITZ [103, 104] im Mikrobe-
reich. In rosettenartigen Anhäufungen von Versetzungen an den freigelegten Kontakt-
stellen wurden diese entlang des Durchmessers im Abstand von 10  m bestimmt. Hier-
bei wurden Linienbreite und Intensität ausgewählter Reflexe, hauptsächlich  11̄1  und 1̄11  , von Kossel-Aufnahmen verglichen, die an den zu untersuchenden Probenstel-
len und an Eichproben (Versetzungsdichte mit makroskopischen Verfahren bestimmt)
angefertigt wurden. Das Verfahren der Kossel-Linien eignete sich zur Versetzungsdich-
tebestimmung im Bereich von 107  1010 Versetzungen pro cm2 in Cu.Die Korngrenzwanderung in verformtem Wolfram untersuchten M. HOFMANN-
AMTENBRINK et al. [111]. In den Kontaktbereichen kaltverpreßter Kugeln aus Wolf-
ram und W-Mischkristall-Einkristallen mit Ni-Zusatz bildeten sich nach dem Aufhei-
zen auf 1300 bis 1470°C neue Körner. Diese wuchsen während des weiteren Temperns
auf Kosten der Einkristalle. Mit der Kossel-Technik wurden umfangreiche quantitati-
ve Versetzungsdichtebestimmungen entlang von Linien quer zur Kontaktzone im Mi-
krobereich durchgeführt. Damit wurde gezeigt, daß ein Versetzungsabbau um mehr als
5 0 109 Versetzungen / cm ) 2 durch die wandernden Korngrenzen der wachsenden neuen
Körner erfolgte. Die durch Unterschiede in der Versetzungsdichte aufgebauten Span-
nungen lagen in der Größenordnung, um die Wanderungsgeschwindigkeiten der Korn-
grenzen zu erklären. Die sich neu bildenden Körner wurden auf versetzungsinduzierte
Kornneubildungs- und Wachstums-Vorgänge zurückgeführt. Der Zusammenhang zwi-
schen Linienbreite und Versetzungsdichte wurde an unter definierten Bedingungen ver-
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formten W-Ni-Proben ermittelt. Die unterschiedlichen Versetzungsdichten mehrerer Eich-
proben wurden mit TEM-Aufnahmen bestimmt. Die Breite der Wolfram-L-Linien än-
derte sich deutlich im Bereich von 107  1010 Versetzungen pro cm2.
Untersuchungen zur Variation der Versetzungsdichte mit den Kossel-Linien erwei-
sen sich bisher jedoch an zyklisch verformten Kristallen als zu schwierig. Es ist mo-
mentan nicht möglich entweder die Versetzungswände oder die Zwischenräume in ein-
zelnen Kossel-Aufnahmen getrennt zu erfassen, da der Channeling-Kontrast, mit dem
die Wandstrukturen beobachtbar sind, nicht im selben REM als Methode zur Verfü-
gung steht. Abhilfe könnte in weiteren Experimenten eine Zuordnung der Channeling-
Kontrast-Aufnahme durch Markierung mit Mikrohärteeindrücken auf der Probenober-
fläche schaffen. Aus den genannten Gründen gelingt mit dem Pseudo-Kossel-Verfahren
im weiteren die relative Zuordnung im Verlauf einzelner Weitwinkel-Reflexe.
Relative Weitwinkel- bzw. Kossel-Linienverbreiterung durch Versetzungen Für
die relative Kossel-Linienverbreiterung durch Versetzungen leiteten R.I. BARABASH
und K.P. RYABOSHAPKA [9] analytische Ausdrücke in der Näherung der kinematischen
Theorie ab, die auf Weitwinkel-Kurven übertragbar sind. Sie betrachteten zufällig ver-
teilte Linienversetzungen und angeordnete Wände von äquidistanten Versetzungen und
berücksichtigten sowohl reine Stufen- und Schraubenversetzungen als auch gemischte
Varianten. Die Linienverbreiterung δmξ durch geradlinige Stufenversetzungen berechnet
sich für einen sphärischen Kristallbereich mit dem Radius R nach der Gleichung
δmξ  43 R 
   
ÁÀÀ sin 2 0 θ ∑i ∆ni ei  N 0 τi  ÀÀ  (5.9) ¶
– Burgersvektor
2 ¤ θ – Streuwinkel
∆ni – Differenzversetzungsdichte positiver und negativer Versetzungen des i-ten Systems
ei – Einheitsvektor des Burgersvektors
N – Normalenvektor der Ebene, die von jeweils auf einer Kegelmantellinie liegenden
einfallenden und gebeugten Röntgenstrahl aufgespannt wird
τi – Einheitsvektor der i-ten Versetzungslinie
Wie an dieser Gleichung ersichtlich, läßt sich eine anisotrope Linienverbreiterung fol-
gern, d. h. die Verbreiterung einer Kossel-Linie ändert sich je nach Linienabschnitt.
O. V. MARTYNENKO und K. P. RYABOSHAPKA [166] entwickelten eine Theorie der
Linienverbreiterung von Röntgenreflexen an Kristallen mit verschiedenen Systemen von
Versetzungswänden, insbesondere für den Fall des Überschusses eines Types gleichen
Vorzeichens von Versetzungswänden und diskutierten die Anwendung auf Kossel-Auf-
nahmen. Allerdings lassen sich mit beiden Arbeiten keine Änderungen des Linienprofils
erklären, da nicht die dynamische Theorie zugrunde liegt.
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5.3. Charakterisierung zweidimensionaler Gitterfehler
Abgesehen von Korngrenzen gibt es kaum Untersuchungen, inwieweit die zerstörungs-
frei einsetzbaren röntgenographischen Kossel- und Pseudo-Kossel-Interferenzen zur Cha-
rakterisierung von Flächenfehlern beitragen können. Aus diesem Grund sollten neben
Korngrenzen wesentliche flächenhafte Defekte wie Stapelfehler in dieser Arbeit unter-
sucht werden. Es ist schwierig, geeignete Modellproben zu finden. Durch die vielen
Aufnahmen-Serien, die durch den Übergang zur CCD-Beobachtung möglich geworden
sind, wurde eine bemerkenswerte Linien-Unregelmäßigkeit entdeckt. Es wird mit diesen
Beobachtungen begonnen, deren Ursache aufgeklärt werden soll.
5.3.1. Stapelfehler - Eine mögliche Erklärung für erstmals beobachtete
linsenförmige Pseudo-Kossel-Reflexaufspaltungen
Experimentelle Beobachtungen Wie im vorhergehenden Unterkapitel 5.2 bespro-
chen wurden verschieden stark zugverformte Ni-Kristalle untersucht. Nach der Ver-
formung wurde der Ni-Kristall in der Hauptgleitebene (111) geschnitten und elektro-
chemisch poliert. Sowohl Kossel- als auch Pseudo-Kossel-Aufnahmen erfolgten nahezu
im symmetrischen Bragg-Fall. Es entstanden 12 CCD-Aufnahmen unter Variation des
Azimut-Winkels durch Drehung der Probe um jeweils 30°. Dadurch konnte die (111)-
Interferenzlinie, d. h. der (111)-Kossel-Kegel, vollständig aufgenommen werden.
An einem der 2% zugverformten Teilstücke wurden in den entsprechenden rönt-
genographischen Pseudo-Kossel-Beugungsaufnahmen erstmals mehrere linsenförmige
Gebilde am (111)-Reflex beobachtet, die in bestimmten Abständen zu finden waren. In
der Abb. 5.10 (S. 108) sind diese Reflexbesonderheiten jeweils durch rote Rechtecke
markiert. Charakteristisch daran ist eine Linienaufspaltung des (111)-Reflexes in eine
Haupt- und eine schwächere Sekundärlinie. Die Abb. 5.18 zeigt beispielhaft eine der
beobachteten linsenförmigen Aufspaltungen stark vergrößert. Diese Reflexlinsen wur-
den sowohl an Kα1 p 2- als auch an Kβ-(111)-Reflexen beobachtet. An bestimmten ande-
ren Reflextypen konnten mehrfach ähnliche Besonderheiten beobachtet werden, welche
aber nicht so eindeutig und deutlich ausgebildet waren, wie im vorgestellten Beispiel.
Abb. 5.18.: Beobachtete linsenförmige Li-
nienaufspaltung des (111)-Reflexes in eine
Haupt- und eine schwächere Sekundärlinie
(Ausschnitt aus Abb. 5.10, S. 108)
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An einem weiteren Teilstück der 2% verformten Probe wurden diese Linienunregelmä-
ßigkeiten nicht beobachtet. Der (111)-Reflex zeigte sich in diesen Weitwinkelaufnah-
men lediglich an bestimmten Stellen etwas verwaschen, was sich bisher nicht erklären
läßt. Aus diesem Grund läßt sich nur vermuten, ob diese sog. Linsen wirklich durch den
Verformungsprozeß entstanden sind oder evtl. schon vorher im Kristall vorhanden wa-
ren. Insbesondere würde die im Vergleich mit den weiteren untersuchten Kristallen be-
sonders hohe Güte des Ausgangskristalls eher eine Entstehung durch die plastische Ver-
formung nahe legen. Die erwähnten Linienbesonderheiten wurden bisher noch nicht an
Pseudo-Kossel-Beugungsaufnahmen beobachtet und ließen sich deshalb zunächst nicht
erklären.
Durch Vergleich dieser im REM verwendeten Röntgenmethode mit divergenter Quel-
le mit anderen Methoden der konvergenten Elektronenbeugung, die im TEM eingesetzt
werden, konnte eine mögliche Erklärung für die Beobachtungen gefunden werden.
Die konvergente Elektronenbeugung wurde von W. KOSSEL und G. MÖLLENSTEDT
[128,130,131,172] entwickelt. Diese Methode bezeichnet man heute als CBED (Conver-
gent Beam Electron Diffraction). Eine Weiterentwicklung stellt LACBED (Large Angle
Convergent Beam Electron Diffraction) dar. Für beide Verfahren erfolgt die Beugung
im Transmissionselektronenmikroskop. Die Beugungsaufnahmen werden leider auch
meist als Kossel-Aufnahmen bezeichnet, obwohl die Bezeichnung Kossel-Möllenstedt-
Aufnahmen korrekt wäre, um diese Verfahren der Elektronenbeugung klar von der rönt-
genographischen Kossel-Mikrobeugung zu unterscheiden.
Kristallographie von Stapelfehlern Zur Erklärung der beobachteten Effekte soll zu-
nächst die Kristallographie von Stapelfehlern betrachtet werden. Die dichtest besetzten
Ebenen {111} der kubisch-flächenzentrierten (kfz) Struktur sind in ± 111 ² -Richtung nach
dem Schema A B C A B C gestapelt, die der hexagonal dichtesten Packung (hdp) nach
A B A B A B. Eine Verschiebung in einer {111}-Ebene um den Vektor a

6 ± 112 ² führt
einen Stapelfehler in die kfz Struktur ein, den man als eine hdp Schicht atomarer Dicke
betrachten kann:
. . . A B C A B 
 A B C A B C . . . .
Bei der plastischen Verformung in der kfz Struktur hinterläßt beispielsweise eine Shock-
ley-Partial-Versetzung einen Stapelfehler (S. 40 in [94]).
Ein Stapelfehler wird durch eine Fehlerebene (hkl) und einen Fehlervektor

R charakte-
risiert. Der mit einem Stapelfehler verbundene Fehlervektor

R erzeugt eine Phasenver-
schiebung α  2π ghkl 0 R zwischen den Wellen, die von den zwei Teilen des Kristalls
auf jeder Seite des Fehlers emittiert werden. Dabei ist

ghkl ein reziproker Gittervek-
tor für den gilt 
 ghkl 
Â 1  dhkl . Im Fall einer kfz Struktur (Ni-Kristall) ergibt sich für
die intrinsischen und extrinsischen Stapelfehler der Fehlervektor

R  1  3 ± 111 ² . Die
Phasenverschiebung α kann dabei einen der drei folgenden Werte annehmen: 0 und 2π  3 [175].
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Wirkung von Stapelfehlern auf Bragg-Linien bei konvergenter Elektronenbeugung
Im Rahmen der kinematischen Theorie im Zwei-Strahl-Fall ist die Intensität Ig, die von
einem perfekten Kristall gebeugt wird (erzeugt durch einen einfallenden Strahl der In-
tensität I0  1) durch nachfolgende Gleichung gegeben [175]:
Ig Ã
Φg 
 2  sin2  π t s  s ξg  2  (5.10)
Ig – Intensität der kinematischen Theorie im Zwei-Strahl-Fall (perfekter Kristall)
Φg – Beugungswellenamplitude
t – mittlere Entstehungstiefe der Elektronen-Interferenzen (vgl. Abb. 5.19)
s – Parameter für die Abweichung vom exakten BRAGG-Winkel für den gilt s T ∆θ Y dhkl
mit ∆θ T θBhkl  θ
ξg – Extinktionslänge für Elektroneninterferenzen (z. B. für LACBED)
ξg  πVEZ cosθBhklλ 
Fg 
 (5.11)
VEZ – Volumen der Elementarzelle
θBhkl – Braggwinkel
λ – Wellenlänge
Fg – Strukturfaktor
Für einen Kristall, der einen Stapelfehler enthält, wird die vorhergehende Relation nach
J.-P. MORNIROLI (2002) [175] für die konvergente Elektronenbeugung (LACBED) zu:
Ig  sin2  π t s 2 α  2  2 sin2  α  2   2 sin  α  2  sin  π t s 2 α  2  cos  2πsz  s ξg  2  (5.12)
α – Phasenverschiebung durch den Stapelfehler mit einen der drei Werte: 0 und ¨ 2π Y 3
s – Parameter für die Abweichung vom exakten BRAGG-Winkel für den gilt s T ∆θ Y dhkl
mit ∆θ T θBhkl  θ
t – mittlere Entstehungstiefe der Elektronen-Interferenzen (vgl. Abb. 5.19)
z – Höhe des Stapelfehlers bezüglich t Y 2 (vgl. Abb. 5.19)
Diese Gleichung wurde für die Auswertung ähnlicher Effekte an LACBED-Aufnahmen
aufgestellt, d. h. für aufgespaltene Bragg-Linien bei der konvergenten Elektronenbeu-
gung im TEM. Die Überlegungen lassen sich auf die komplizierten Weitwinkel-Bragg-
Linien bei der divergenten Röntgen-Beugung im REM wie folgt übertragen.
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Abb. 5.19.: Konventionen für einen Stapel-
fehler nach [175]. Der untere Kristallteil ist
gegenüber dem oberen verschoben.
Einfluß von Stapelfehlern auf Weitwinkel-Linien der divergenten Röntgenbeugung
Die Extinktionslänge für Elektroneninterferenzen ξg (LACBED) muß im vorliegenden
nahezu symmetrischen BRAGG-Fall ersetzt werden durch die primäre Extinktionslänge
ξp für Röntgen-Weitwinkel-Interferenzen, nach D. J. DINGLEY und J. W. STEEDS [70]:
ξp  VEZπ dg 
Fg 
 C re (5.13)
VEZ – Volumen der Elementarzelle
dg – Netzebenenabstand der reflektierenden Netzebene
Fg – Strukturfaktor
C – Polarisationsfaktor, 1 (σ-Polarisation) bzw.  cos 2θB  (π-Polarisation)
re – klassischer Elektronenradius; re T e2 Y 4πε0 mc2  2  82 ¤ 10 [ 13 cm)
Für Nickel ergibt sich für den beobachteten (111)-Reflex eine primäre Extinktionslänge
von ξp  0  34  m. Die mittlere Entstehungtiefe der Röntgen-Weitwinkel-Interferenzen
entspricht der photoelektrischen Absorptionstiefe lp  20  m [70]. Die Rocking-Kurve
für einen Kristall mit einem Stapelfehler läßt sich mit diesen Größen und der auftreten-
den Phasenverschiebung α N 2π  3 entsprechend der Gleichung (5.12) berechnen.
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Abb. 5.20.: Berechnete
Rocking-Kurve für einen
Idealkristall (schwarze
gestrichelte Linie) und
für einen Kristall mit ei-
nem Stapelfehler (blaue
durchgezogene Linie)
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Die Abb. 5.20 zeigt die mit den Gleichungen (5.10) und (5.12) berechnete Rocking-
Kurve für einen Idealkristall (schwarze gestrichelte Linie) und für einen Kristall mit ei-
nem Stapelfehler (blaue durchgezogene Linie). Eine deutliche Übereinstimmung mit der
experimentell beobachteten Aufspaltung in zwei Teilreflexe in der Abb. 5.18 ist ersicht-
lich. Die Abb. 5.21 zeigt eine dreidimensionale Intensitätsberechnung für einen schräg
im Kristall senkrecht zur Bragg-Linie liegenden Stapelfehler. Zur Berechnung wur-
de die Gleichung (5.12) für die divergente Röntgenbeugung modifiziert (s. Gleichung
(5.13)) und auf das entsprechende Problem angewandt. Man erkennt eine ausgezeich-
nete Übereinstimmung mit der experimentell beobachteten linsenförmigen Aufspaltung
am (111)-Reflex in der Abb. 5.18. Beispielsweise sind im Bereich des Stapelfehlers
sowohl in der Simulation als auch in der Aufnahme die beiden aufgespaltenen Linien
aus der Mitte heraus nach außen gebogen. Auch Details wie ein Intensitätsabfall an der
rechten schwächeren Sekundärline oben treten genau so deutlich am (111)-Reflex der
im REM aufgenommen Röntgen-Weitwinkel-Aufnahme auf. Die beobachtete Sekundär-
linie befindet sich entweder links oder rechts der Hauptlinie, abhängig vom Vorzeichen
der Phasenverschiebung α.
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Die Länge der in Abb. 5.18 beobachteten linsenförmigen Aufspaltung entlang des (111)-
Reflexes kann mit dem Simulationsprogramm KOPSKO zur Probenoberfläche zurück-
verfolgt werden. Dies wird erreicht, indem auf der Probenoberfläche ein Streifen ge-
wählt wird. Trifft die Stammkurve des (111)-Reflexes dieses Band, dann wird der zuge-
hörige Reflexabschnitt auf der simulierten Detektoroberfläche eingefärbt. Die Bandlage
und Breite auf der Probenoberfläche wurden bis zur Übereinstimmung des eingefärb-
125
ten Reflexabschnittes mit der Linsenlänge variiert. Daraus konnte die Breite des diesem
Kristallfehler zugeordneten Kristallbereichs bestimmt werden, sie beträgt: 11  1  µm  (5.14)
Wenn ein Stapelfehler vorliegt, hätte dieser demzufolge in der ausgewerteten Richtung
eine Ausdehnung von  11  1  µm. Der Stapelfehler kann prinzipiell relativ mit hoher
Genauigkeit auf der Probenoberfläche zugeordnet werden. Eine absolute Bestimmung
der Lage des Fehlers auf der Kristalloberfläche ist möglich aber zur Zeit noch mit ge-
ringfügigen Ungenauigkeiten verbunden. Der Grund liegt in den Meßgrößen, wie dem
Kanülen-Proben-Abstand und die exakte Skalierung zwischen Weitwinkel-Beugungs-
aufnahme und Simulation, die in die Berechnung eingehen, wenn es wie in diesem Fall
um lokale Zuordnungen im Mikrometerbereich auf einer Kristalloberfläche von vielen
Millimetern geht.
Zusammenfassend sprechen für eine Erklärung durch Stapelfehler:
• die Linse tritt am (111)-Reflex auf (Stapelfehlerebenen sind vom Typ {111}),
• Stapelfehler mit der abgeschätzten Ausdehnung in der Größenordnung von 10  m
sind im TEM schon beobachtet worden,
• die Übereinstimmung der Intensitäten mit der Simulation.
Dagegen steht im Widerspruch dazu, z. B.:
• die relativ hohe Stapelfehlerenergie von Nickel (vgl. Tab. 5.1).
Die Stapelfehlerenergie γ pro Fläche mißt den energetischen Unterschied der beiden
Packungen (S. 109 in [94]). Tabelle 5.1 führt einige elektronenmikroskopisch gemessene
Stapelfehlerenergien auf (S. 110 in [94]). Stapelfehlerenergien sind auch schwierig zu
ermitteln. Betrachtet man die Elemente im Periodensystem und berücksichtigt, daß kfz
und hdp Strukturen eng miteinander verwandt sind, da sie sich nur in der Stapelfolge
unterscheiden, fällt auf, daß die Stapelfehlerenergien der aufgeführten Nachbarelemente
Cu, Ag, Au (kfz) und Co (hdp) in der gleichen Größenordnung liegen, aber Ni (kfz)
davon abweicht.
Ag Co Au Cu Ni Al Zn
20 25 40 60 130 200 250
kfz hdp kfz kfz kfz kfz hdp
Tab. 5.1.: Stapelfehlerenergie γ in
mJ Y m2 einiger Elemente bei 300 K [94]
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5.3.2. Korngrenzen
Korngrenzen kann man je nach Orientierungsunterschied θ der Körner unterscheiden in
Großwinkel- (θ C 15  ) sowie Kleinwinkelkorngrenzen oder Subkorngrenzen (θ Ë 15  ).
Durch die hohe Genauigkeit ist das Weitwinkel- und besonders das Kossel-Verfahren für
die präzise Bestimmung von Orienterungsunterschieden an Korngrenzen prädestiniert.
Eine interessante Frage die man zusätzlich stellen kann: Sind die Röntgenverfahren mit
divergenter Quelle durch ihre hohe Genauigkeit zumindest in gewissem Maße geeignet,
um Rückschlüsse auf die Struktur des komplexen Netzwerkes von Versetzungen, das die
Korngrenze im allgemeinen bildet, zu ziehen? Diese schwierige Frage läßt sich besser
an Kleinwinkelkorngrenzen klären, weil an diesen einfachere Verhältnisse vorliegen.
Experimentelles Die beste Winkel- bzw. laterale Auflösung, die momentan mit CCD-
Detektor (Röntgenfilm) und einem Abstand zwischen Probe und Detektor von 75 mm
(139 mm) prinzipiell mit dem entwickelten Kossel-Weitwinkel-System erreichbar ist,
liegt bei 0,05° (0,008°) bzw. etwa 70  m (20  m). Der Vorteil einer Mißorientierungs-
bestimmung anhand von Kossel-Aufnahmen mit CCD-Detektor ist der mögliche un-
mittelbare Vergleich der Diagramme durch Subtraktion (Normalisierung) voneinander.
Dadurch wird gleichzeitig der Untergrund eliminiert und die sonst extra notwendige Re-
gistrierung desselben entfällt. Dieser direkte Vergleich ist bei Röntgenfilm schwieriger,
da er nur durch Doppelbelichtung erfolgen kann. Dies führt jedoch zu noch ungünstige-
ren Kontrastverhältnissen.
Großwinkelkorngrenzen Dazu existieren bereits mehrere Untersuchungen, die we-
sentlichen sollen kurz aufgeführt werden. Hauptsächlich wurden die exakten Mißorien-
tierungen von Bi-Kristallen an kfz Cu und Al mit dem Kossel- bzw. Weitwinkel-Verfah-
ren bestimmt. Die Orientierungen lagen nahe der idealen symmetrischen Großwinkel-
Kippkorngrenze. Die Orientierungsabhängigkeit der Diffusion von 195Au und 64Cu ent-
lang symmetrischer [001]-Kippkorngrenzen in Cu wurde von E. BUDKE et al. [43, 44]
untersucht. Die Kippwinkel lagen dabei nahe der idealen Σ  5  Θ  36  9  (310) [001]-
Kippkorngrenze (∆Θ  6  ). Die exakten kristallographischen Mißorientierungen, z. B.
Θ ~ 36  67  0  17   , wurden jeweils mit der Kossel-Technik an vielen Bikristallen be-
stimmt. Die Mißorientierung Θ § 37  55  0  15   einer Σ5 [100]-Korngrenze an einem
Cu-Bikristall wurde sehr genau von J. BAUCH et al. [11] ausgewertet. Die Orientie-
rungsabhängigkeit der Ge-Diffusion entlang symmetrischer [111]-Kippkorngrenzen in
Al nahe der idealen Σ  7  Θ  38  2 @ 123̄  < 111 > -Kippkorngrenze untersuchten T. SUR-
HOLT, D.A. MOLODOV und CHR. HERZIG [224]. Bei diesen Experimenten wurden die
präzisen Mißorientierungen an den Al-Großwinkelkorngrenzen mit der Pseudo-Kossel-
Technik von J. BRECHBÜHL und H.-J. ULLRICH an vielen Al-Bikristallen bestimmt.
Bekanntlich ist der Kossel-Effekt an Al nicht anwendbar (s. Abschn. 1.2.2, S. 15).
Großwinkelkorngrenzen wurden also bereits mit dem Kossel- und Weitwinkel-Ver-
fahren untersucht. Im Gegensatz dazu gibt es zu wenig Beiträge dieser Methoden in
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Rückreflexion zur Charakterisierung von Kleinwinkelkorngrenzen. In dieser Arbeit sol-
len deshalb im nächsten Abschnitt Subkorngrenzen untersucht werden.
Kleinwinkelkorngrenzen (Subkorngrenzen) Im weiteren wird das Ziel verfolgt, ei-
ne reale Kleinwinkelkorngrenze in Al genauer zu analysieren. Diese Untersuchung ist
besonders wichtig, da der Kossel-Effekt an Al nicht anwendbar ist (s. Abschn. 1.2.2,
S. 15). Mit anderen Beugungsmethoden ist eine derart hohe Genauigkeit bei der Orien-
tierungsbestimmung an kompakten Proben nicht erreichbar. Bei der Untersuchung von
Polykristallen mit dem Weitwinkel-Verfahren wurde im Kap. 4 bereits auf Kleinwinkel-
korngrenzen eingegangen. Im Abschn. 4.2.2 (S. 80) wurde ein auf einer Weitwinkel-
Beugungsaufnahme beobachteter starker (111)-Reflexbruch ausgewertet (s. Abb. 4.3,
S. 81). Anhand der Größe der Reflexverschiebung lag die Vermutung nahe, daß es
sich hierbei um eine Korngrenze mit relativ geringem Orientierungsunterschied handelt.
Durch entsprechende Simulation beider beteiligter Körner konnte eindeutig als Ursache
eine Kleinwinkelkorngrenze nachgewiesen werden. Deren Entstehung durch das Zer-
brechen des Weitwinkel-Kegels in zwei Teilkegel wurde anschaulich schematisch dar-
gestellt (Abb. 4.4, S. 82). Der Winkel, der zueinander verdrehten Körner, wie in Abschn.
4.2.2 beschrieben, wurde mit
θ ~ 3  2  0  3   quantifiziert, und als Drehachse wurde < 11 1̄3 1̄5 > ermittelt.
Sie liegt in der Nähe des [1 1̄ 1̄]-Pols (7  2  entfernt). Im Ergebnis wurde insbesondere
festgestellt, daß es sich weder um eine reine Kipp- noch um eine reine Drehkorngrenze
handelt, vielmehr um eine Mischung aus beiden Anteilen. Es ist bekannt, daß Kleinwin-
kelkippkorngrenzen durch Aneinanderreihung eines oder mehrerer Sets von Stufenver-
setzungen in der Korngrenze aufgebaut sind. Hingegen werden Kleinwinkeldrehkorn-
grenzen durch ein Netzwerk (z. B. ein quadratisches Maschengitter) aus mehreren Scha-
ren von Schraubenversetzungen innerhalb der Kristallite gebildet, W. BOLLMANN [17]
sowie A.P. SUTTON und R.W. BALLUFFI [225].
Man kann in einer Näherung davon ausgehen, daß die im Bereich der Korngren-
ze vorhandenen Stufen- und Schraubenversetzungen größtenteils in den Aufbau dieser
Kleinwinkelkorngrenze integriert und nur vergleichsweise wenige zusätzliche Verset-
zungen beiden Typs vorhanden sind. Aufgrund von transmissionelektronenmikroskopi-
schen Aufnahmen an Kleinwinkelkorngrenzen ist das naheliegend. Die beiden Bruch-
stellen des (111)-Reflexes entstehen direkt an der Korngrenze. Sie sind in der Abb. 5.22
noch einmal vergrößert dargestellt. Dies setzt voraus, daß die Abstände der Stufenver-
setzungen in der Korngrenze nicht größer als die Entstehungsbreite des Weitwinkel-Re-
flexes auf der Probenoberfläche sind. Wie man gleich sieht, ist diese Bedingung erfüllt.
Der Abstand D der Stufenversetzungen läßt sich näherungsweise mit dem einfachsten
Modell einer Korngrenze mit parallelen Versetzungen des gleichen Burgersvektors
 
für
den Mißorientierungswinkel θ mit folgender Beziehung abschätzen:
D  
   

θ
 da für Kleinwinkelkorngrenzen θ Ì 1 ist  (5.15)
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Abb. 5.22.: Detail der Weitwinkel-Aufnahme (s. Abb. 4.3, S. 81) mit Bruch  Kleinwinkelkorn-
grenze (KWKG), Sprüngen (S) und Überlappungen (Ü) am (111)-Reflex in Falschfarben (s. Text).
Burgersvektoren sind die kleinsten möglichen Translationsvektoren des Gitters. Für das
kfz-Gitter ergibt sich demnach
 
= a

2 ± 110 ² bzw.   = a ± 100 ² und mit dem oben er-
mittelten θ  3  2  und aAl  0  40496 nm folgt D j 5  7 nm. Verfolgt man den (111)-
Reflex von der Bruchstelle ausgehend nach beiden Seiten weiter, befinden sich die Ent-
stehungskurven dieser Reflexabschnitte im einem Netzwerk von Schraubenversetzun-
gen. Dieses quadratisch oder hexagonal angeordnete Netzwerk von mehreren Sets von
Schraubenversetzungen muß entweder mindestens auf einer oder auf beiden Seiten der
Korngrenze vorhanden sein, um den Drehkorngrenz-Anteil der Kleinwinkelkorngrenze
zu bilden [17]. In der höher vergrößerten Aufnahme der Abb. 5.22 beobachtet man im
linken Reflexbruchstück (111)D2 in etwa periodisch auftretende leichte Überlappun-
gen (Ü) sowie damit verbundenen Reflexverbreiterungen im Kα1 p 2-(111)-Reflex bzw.
im (111)D1-Kβ-Reflex mehrere Sprünge (S). Die Überlappungen deuten möglicherwei-
se darauf hin, das eine Gruppe von Schraubenversetzungen des vorhandenen Netzwer-
kes zu den beschriebenen Veränderungen von Weitwinkel-Reflexen führen könnte. Wei-
ter entfernt von der Bruchstelle sind am Bruchstück des Reflexes (111) deutlich Ver-
schmierungen des Reflexes erkennbar. Diese sind zu weit weg, um noch dem Einfluß
der Korngrenze zu unterliegen.
Einerseits kann man diesen Kristallbereich als Modellprobe betrachten, um die Wir-
kung einer Anordnung von Schraubenversetzungen auf Weitwinkel-Reflexe zu studie-
ren, andererseits können nahe der Korngrenze Realstrukturaussagen gewonnen wer-
den. Weitere Untersuchungen sollten demzufolge an reinen sowohl Kleinwinkelkipp-
als auch Kleinwinkeldrehkorngrenzen durchgeführt werden, mit dem Vorteil, daß dann
sehr klare Verhältnisse vorliegen.
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Die vorgelegte Arbeit hatte zum Ziel, an kompakten Proben im Mikrobereich zerstö-
rungsfrei Kristalldefekte mit den divergenten Beugungsmethoden Kossel-, Weitwinkel-
und zum Vergleich Reflexions-Kikuchi-Interferenzen umfangreich zu erfassen und die
Auswertung der gewonnenen Diagramme so weit zu entwickeln, daß mit einem Simula-
tionsprogramm vom Kristallgebiet halbquantitativ bzw. quantitativ Aussagen über De-
fekte aus den Aufnahmen gewonnen werden können.
Für die Detektion der Kossel- und Weitwinkel-Interferenzen machten sich gerätetechni-
sche Erweiterungen des REMs CamScan CS44 erforderlich, die folgendes betreffen:
• Herstellung von Phosphorschirmen und Auswahl eines CCD-Flächendetektors,
– Mit umfangreichen Testaufnahmen, z. B. durch Variation der Schichtdicke,
konnte das fluoreszierende Material optimiert werden. Besonders geeignet
und an den CCD-Detektor angepaßt war ein Phosphorszintillator vom Typ
P43: Gd2O2S : Tb.
– Dieser wurde mit mehreren Absorberfolien (insbesondere Au, Al) ausgestat-
tet, um Rückstreuelektronen stark zu verringern.
• Anfertigung einer präzise in x- und z-Richtung beweglichen Targethalterung mit
Mikrokanüle, die einen sofortigen Austausch des Targetmaterials gestattet,
– Zusätzlich wurde die Weitwinkel-Kanüle verfeinert. Der Kanülendurchmes-
ser konnte auf 500  m verringert werden. Die Innenöffnung beträgt 300  m.
– Damit wurde gleichzeitig der minimal noch sinnvolle Kanülen-Proben-Ab-
stand auf  200  20   m reduziert.
• Modifizierung des Zusatzprobenhalters zur Kippung von 0  bis 90  und Drehung
der Probe um 360  . Der Halter wurde so konzipiert und hergestellt, daß weiterhin
– der Fokus-Detektor-Abstand relativ einfach bestimmt werden kann,
– die Drehachse bei Rundumaufnahmen mit dem Elektronenstrahlfokus auf
dem Target in Übereinstimmung gebracht werden kann,
– für alle drei Methoden ein Probenhalter in situ verwendbar ist,
– die Anpassung des leistungsfähigen Lichtmikroskops und einer Infrarot-Ka-
mera zur optischen Kontrolle und Einstellung des Kanülenabstandes und da-
mit einem nötigen Parameter für die Weitwinkel-Simulation erfolgen kann.
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Weiterhin wurden verschiedene CCD-Detektoren getestet und der geeignete an das REM
angebracht (Kap. 2). Damit gelang es, die äußerst intensitätsschwachen röntgenographi-
schen Kossel- sowie Weitwinkel-Interferenzen mittels eines peltiergekühlten, hochauf-
lösenden, zeitintegrierenden und extrem empfindlichen CCD-Flächendetektors in aus-
gezeichneter Qualität aufzunehmen. Die Qualität der CCD-Kossel-Aufnahmen ist so
hoch, daß bereits deutlich dynamische Effekte, wie die Helldunkelstruktur und Schwär-
zungsfelder der Interferenzen, beobachtet werden konnten. Damit wurden bedeutende
Grundlagen für die Ermittlung der Realstruktur des Kristalls anhand von CCD-Detek-
toraufnahmen gelegt, wie Versetzungsdichte, Gitterkonstanten usw. Eine Bestimmung
der Gitterkonstante wurde in der Arbeit bereits mit dem CCD-Detektor durchgeführt.
Für die umfangreichen methodischen Entwicklungen, insbesondere zur Optimierung des
CCD-Detektors mit Phosphorszintillator und den Au-Absorberfolien wurden inklusive
der Aufnahmen für die Kristallfehleruntersuchungen über 3000 CCD-Aufnahmen ange-
fertigt und damit der Röntgenfilm abgelöst. Der Vorteil liegt neben der beträchtlichen
Zeitersparnis vor allem in der Möglichkeit von in situ Messungen, z. B. bei Messungen
in Abhängigkeit von der Termperatur etc. Dabei wurde auch für die Registrierung der in
der Auswertung komplizierteren Weitwinkel-Interferenzen Röntgenfilmqualität erreicht.
In der Arbeit wurde die Möglichkeit geschaffen, mit dem selben CCD-System auch
Kikuchi-Aufnahmen zu registrieren. Die Aufnahmequalität beobachteter Kikuchi-Bän-
der wurde so weit verbessert, daß diese erstmalig bei senkrechtem Einfall des Elek-
tronenstrahls auf die Probe mit guter Qualität beobachtet wurden. Anstatt der sonst aus
Intensitätsgründen nötigen starken Probenkippung von ca. 70  gelingen jetzt Messungen
bei 0  , d. h. bei horizontaler Probenlage. Der Vorteil hierfür sind die Möglichkeit zu ei-
ner höheren lateralen Auflösung mit diesem Beugungsverfahren, die Untersuchung von
Proben mit ausgeprägter Topographie, in situ Untersuchungen (z. B. Hochtemperatur-
messungen bis zum Schmelzpunkt des Materials) oder die Analyse von großen Proben
(z. B. Cu-Leitbahnen auf Si-Wafern mit 30 cm Durchmesser während des Produktions-
prozesses), die im REM keine Kippung um ca. 70  erlauben.
Darüber hinaus konnten die Aufnahme-Techniken soweit kombiniert werden, daß alle
drei sich gegenseitig ergänzenden Methoden, vor allem die Kossel- und die Pseudo-
Kossel-, aber auch die Kikuchi-Technik in Reflexion, mit nur einem System, bestehend
aus einem Phosphorszintillator und dem CCD-Detektor, erfolgreich im REM ausgeführt
werden können. Das entwickelte System ist das erste dieser Art. Die Mannigfaltigkeit
der Anwendungen wurde in Kap. 2 in einer Tabelle zusammengestellt.
Außerdem konnte durch den Einsatz einer fokussierenden Polykapillarlinse in einem
Röntgenfluoreszenzspektrometer mit einer Rh-Röntgenröhre die Anregung von Kossel-
Linien durch Bremsstrahlung und eine erheblich kürzere Belichtungszeit (10%) sowie
deutlich höhere laterale Auflösung von 10  30  m erzielt werden.
Für alle drei Mikrobeugungsmethoden wurde das einheitliche Simulationsprogramm
KOPSKO entwickelt (Kap. 3). Dieses berücksichtigt alle nötigen Parameter zur Bestim-
mung der Realstruktur von Kristallen. Das betrifft vor allem die Verarbeitung der im De-
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tektor ausgelesenen Signale, die Indizierung und die Drehung des simulierten vollstän-
digen Reflexsystems sowohl in stereographischer, paralleler als auch in gnomonischer
Projektion. Dieses Programm bietet somit die Möglichkeit, die gewonnenen röntgeno-
graphischen Beugungsaufnahmen zur Deckungsgleichheit mit der berechneten Simula-
tion zu bringen, d. h. die sofortige Ausgabe präziser Gitterkonstanten, kristallographi-
scher Orientierungen usw. Weiterhin beinhaltet die Simulation, daß man experimentell
aufgenommene Weitwinkel-Reflexe bis in ihren Ursprung in der Probe zurückverfolgen
kann. Damit wurde in der Arbeit die Orte von Kristallbaufehlern bestimmt.
Im Kapitel 4 konnten die an Einkristallen erzielten Ergebnisse auf polykristallines Ma-
terial unter anderem auch mit komplexen Eigenschaften, wie BaTiO3, übertragen wer-
den. Es ist möglich, wie an dieser Substanz gezeigt wurde, durch die beschriebenen
Verbesserungen und inbesondere mit dem KOPSKO -Programm, Einzelkorn-Analysen
durchzuführen. Es ergab sich für einen (400)-Reflex bei einer Reflexbogenlänge von 37  6  0  3  mm eine Kornausdehnung von  105  4   m. Außerdem ließ sich an nur
einem Reflexabschnitt die Kristallgüte dieses Kristallits sowie an weiteren Linienab-
schnitten für den untersuchten Probenbereich die Qualität ablesen. Der Vorteil der Weit-
winkel-Methode besteht darin, daß auch Materialien, an denen keine Kossel-Interfe-
renzen möglich sind, untersucht werden können. Das wurde an einem Al-Polykristall
gezeigt. An separierten Reflexabbrüchen, die an diesem Polykristall entstehen, konnte
eine Kleinwinkelkorngrenze als Ursache ermittelt werden. Die gegenseitige Verdrehung
der Kristallsysteme beider Körner für den Reflex  111  konnte erstmals durch direkten
Vergleich der mittels Weitwinkel-Simulation berechneten Reflexstücke und der Beu-
gungsaufnahme exakt bestimmt werden. Der Winkel der zueinander verdrehten Körner
wurde mit θ  3  2  0  3   quantifiziert, und als Drehachse wurde < 11 1̄3 1̄5 > ermittelt.
In der Dissertation wurde erstmalig ein Weg beschritten, um mit divergenten Röntgen-
Beugungsmethoden die Kristallfehler im Rasterelektronenmikroskop umfassend zu er-
fassen. Hier wurde insbesondere Augenmerk darauf gelegt, die häufig beobachteten In-
tensitätsunterschiede und Linienunregelmäßigkeiten in Weitwinkel-Linien, die einen ho-
hen Informationsgehalt aufweisen, auszuwerten (Kap. 5).
An der intermetallischen Verbindung Fe-Al wurden in Weitwinkel-Kurven Feinstruk-
turen gefunden, die aller Wahrscheinlichkeit nach durch Umweganregungen verursacht
werden. Dabei wurde ein Zusammenhang zwischen Umweganregung und Überstruk-
turen gefunden. Des weiteren waren Aussagen zur Kristallgüte möglich. Besonders an
dem Fe-Al Kristall läßt sich zeigen, wie empfindlich die Umweganregungen auf die
Kristallgüte reagieren. An einem charakteristischen Punkt im Gitterkonstantenverlauf
in Abhängigkeit der Al-Konzentration, bei dem die Vegardsche Regel verletzt ist, wurde
die Gitterkonstante a § 0  28995  0  00005  nm an einem Fe-Al (110)-Einkristall einer
Konzentration von (43  8  0  6) At% Al ermittelt.
An undeformierten sowie 2%, 10% und 20% einsinnig zugverformten Ni-Kristallen
wurde der Einfluß von hauptsächlich vorhandenen Stufenversetzungen auf Kossel- und
133
6. Zusammenfassung
Weitwinkel-Interferenzen untersucht. Die Linienbreiten wurden in Abhängigkeit des
Azimutwinkels im nahezu symmetrischen Bragg-Fall ausgewertet und mit einem theore-
tischen Modell verglichen. Eine anisotrope Linienverbreiterung durch die Wirkung von
Stufenversetzungen konnte quantitativ an Ni nachgewiesen werden.
Aus ersten Untersuchungen mit Kossel- und Weitwinkel-Interferenzen an zyklisch ver-
formten Ni-Einkristallen wurde der Einfluß der gebildeten Versetzungswände aus Stufen-
versetzungsdipolen auf die Interferenzen diskutiert. Bemerkenswerte perlenkettenförmi-
ge Intensitätsanhäufungen, z. B. am (111)-Weitwinkelreflex, deuten auf diese Verset-
zungsstruktur hin. Mit der zusätzlich im Channeling-Kontrast rückgestreuter Elektronen
beobachteten Versetzungsstruktur ließen sich die mittleren Abstände der Versetzungs-
wände von  7  1   m ermitteln. Anschließend erfolgte ein Vergleich durch eine sche-
matisierte Zuordnung äquidistanter Abstände vom Kristall auf den (111)-Reflex durch
eine KOPSKO-Simulation. Daraus ließ sich folgern, daß die Reflex-Verbreiterungen die
lokalen starken Versetzungsdichteänderungen und damit die Konfiguration der Verset-
zungswände über ein größeres Probenvolumen widerspiegeln.
Im letzten Abschnitt des Kap. 5 wurde der Einfluß von Stapelfehlern auf Weitwinkel-Li-
nien experimentell nachgewiesen und theoretisch begründet. Diese Fehler zeigten sich
im vorliegenden Fall am (111)-Reflex durch linsenförmige Linienaufspaltungen in eine
stärkere Primär- und eine intensitätsschwächere Sekundärlinie. Die Aufspaltung konnte
mittels kinematischer Beugungstheorie erklärt werden, indem ein Vergleich der beob-
achteten Anomalie mit der Simulation einer Bragg-Linie unter der Wirkung eines Stapel-
fehlers betrachtet wurde. Mit dem entwickelten Programm KOPSKO konnte die Breite
des diesem Kristallfehler zugeordneten Kristallbereichs mit  11  1  µm bestimmt wer-
den. Somit wurde die Möglichkeit geschaffen, derartige Fehler zerstörungsfrei an kom-
pakten Proben im REM nachzuweisen.
Als weiteres Beispiel für zweidimensionale Kristalldefekte wurden in Al Kleinwinkel-
korngrenzen analysiert. Die Kα1 p 2-Dublettaufspaltung am (111)-Reflex konnte auf den
Weitwinkel-Aufnahmen deutlich separiert werden, obwohl der Unterschied im Kegelöff-
nungswinkel nur 0  053  betrug. Als Ergebnis folgt, daß es sich um einen allgemeinen
Fall mit einem Kipp- und Dreh-Korngrenzanteil handelt. An einem der beiden (111)-
Reflexbruchstücke wurden in nahezu periodischen Abständen Überlappungen mit Win-
kelunterschieden in der Größenordnung von 0  05  und gleichzeitig geringfügige Linien-
verbreiterungen beobachtet. Ein möglicher Zusammenhang dieser Beobachtung besteht
mit einem Netzwerk aus mehreren Sets von Schraubenversetzungen, das in der Nähe die-
ser Korngrenze mindestens auf einer Korngrenzseite im Kristallit auftreten muß.
Als Resümee der Arbeit läßt sich folgern, daß durch die Anwendung der Kossel- und
Weitwinkel-Mikrobeugung im REM und die Erfassung der Diagramme mit einem CCD-
Detektor die Möglichkeit geschaffen wurde, quantitativ Kristallfehler zerstörungsfrei im
Mikrobereich zu ermitteln. Weitere Untersuchungen sollten sich z. B. auf die Bestim-
mung anderer flächenhafter Kristalldefekte, wie Antiphasengrenzen, ausdehnen.
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A. Anhang
A.1. Zusammenstellung der Größen in den Linienprofil-Formeln
für den „dicken“ Idealkristall im Rückstrahlbereich
A.1.1. Allgemeiner Bragg-Fall (b < 0)
Abkürzungen in der analytischen Linienprofil-Formel (1.3) auf Seite 11:
SI N  N 1
1 2 κ2  2κ   :  1  κ2  < sin  εh  ηh  2 κ cos  εh  oh ;>  2κ  < cos  εh  ηh   κ sin  εh  oh ;> ? (A.1)
COS  N 1
1 2 κ2  2κ   :  1  κ2  < cos  εh  ηh   κ sin  εh  oh ;> 22 2κ  < sin  εh  ηh  2 κ cos  εh  oh ;> ? (A.2)
V  2 1v 2 w 5 A2 2 B2 2 A  W Õ2 1v 2 w 5 A2 2 B2  A (A.3)
wobei
A  β  2  g2  1 2 κ2  B  2 0  gβ   κ   (A.4)
τ  sign  B  (A.5)
„normierte“ Winkelvariable (für beliebige b gültig):
β   5 
 b 
 β s  δ0 MÖ5 
 b 
Â 15 
 b 
 sign  b  O wobei (A.6)
β s  sin 2θBC 
χrh 
  θB  θ  und δ0  χr02C 
χrh 
 (A.7)
C  1 bzw. 
 cos 2θB 
] C  Polarisationsfaktor (A.8)
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∆θB  θB  θ  ∆θB  BRAGG-Winkelabweichung (A.9)
a  a0 5 
 b 
Γ0 mit a0  π C 
χrh 
λ (A.10)
Extinktions- bzw. Emissionsvermögen:
χ  r  A χh  χrh 2 i 0 χih × re λ2πVEZ  Frh 2 i 0 Fih  (A.11)
χe  r   ∑
h
χeh e
) 2π i ½bh ½r A χeh j Feh (A.12)
re  klassischer Elektronenradius
VEZ  Volumen der Elementarzelled ef
g
χrh  
 χrh 
 0 e i ηh
χih  
 χ ih 
 0 e ioh Fourier-Koeffizienten des „reellen“
χeh  
 χeh 
 0 e iεh Streuvermögens, des „Absorptions“- (A.13)
χi0   µλ2π bzw. des Emissionsvermögens
χe0  Ø
EZ
d

r χe  r 
Frh  
Frh 
 0 e i ( ηh ' π *  ∑
n
 f0 2 ∆ f   n 0 e2πi ( ½bh ½rn ) Mn * (A.14)
Fih  
Fih 
 0 e i ( oh ' π *  ∑
n
∆ f  n 0 e2πi ( ½bh ½rn ) Mn * (A.15)
Feh  
Feh 
 0 e i εh  ∑
n
f en 0 e2πi ( ½bh ½rn ) Mn * mit (A.16)
fn  f0n 2 ∆ f n 2 i 0 ∆ f  n  Atomformamplitude bzw.
f en  Emissionsvermögen des Atoms n der Elementarzelle
Mn  Wärmeschwingung (bei der Rechnung vernachlässigt)
κ  4 χih 44 χrh 4  κ   κ cos  ηh  oh   κ    κ sin  ηh  oh  (A.17)
g  g0 MÖ5 
 b 
Â 15 
 b 
 sign  b  O mit g0  
 χi0 
2C 
χrh 
 (A.18)
Absorptionsparameter:
xm  µΓ0 2 µmΓa (A.19)
Γ0  cos ψ0  ψ0  Winkel zwischen K0 und  z
Γh  cos ψh  ψh  Winkel zwischen Kh und  z (s. Abb. 1.1, 1.2) (A.20)
Γa  cos ψa  ψa  Winkel zwischen Ka und 2 z
b  Γ0
Γh
 b  charakterisiert die Beugungsgeometrie (A.21)
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Allgemeiner Laue-Fall (b > 0)
Abkürzungen in der analytischen Linienprofil-Formel (1.4) auf Seite 11:
A   β  2  g2 2 1  κ2  B   2 0  gβ  2 κ   (A.22)
∆ m  2axm mit xm  µ2 Ù 1Γ0 2 1Γh Ú 2 µmΓa (A.23)
Alle anderen Größen stimmen mit den für den Bragg-Fall angegebenen überein.
A.1.2. Symmetrische Fälle (b = -1, b = +1)
Symmetrischer Bragg-Fall:
b Û 1 ÜA g  2g0  β   β s  2δ0  (A.24)
Symmetrischer Laue-Fall:
b Ý2 1 ÜA g  0  β   β s  xm  xm  (A.25)
A.1.3. Übergang Bragg-Fall   Laue-Fall ( 
b 
ÞA ∞)
Aus den analytischen Linienprofil-Formeln (1.3) bzw. (1.4) auf S. 11 mit Γh A 0, d. h.
 b 
|A ∞ und damit g A ∞, wird nach STEPHAN et al. [220]:
Iü  ∆θ  X ∑m amxm ) 2 κ ß a0Γ0 β ß0β ß 20 à g 20∑
m
am
xm
0âá 1 22 1 2 κ2 2 2κ  .2~4 χeh 44 χe0 4 4 C  g0 SIN " β0  COS  
4  β  20 2 g20  ã  1  (A.26)
mit β 0  β s  δ0 .
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A.2. Ausblick für zukünftige Verbesserungen des neuen
Aufnahme-Verfahrens mittels CCD-Detektor
A.2.1. Verringerung der Aufnahmezeit
Mittels verbessertem Quantenwirkungsgrad Bei der Kikuchi-Technik in Rückstrahl-
richtung (EBKD) tritt im CCD-Sensor aufgrund der intensitätsreichen Linien eine hohe
Lichtaussteuerung auf. Auftreffende Photonen generieren eine große Zahl von Signal-
elektronen nSignal . Damit dominiert hier das Photonenrauschen (ist gleich v nSignal ). Das
Signal-Rausch-Verhältnis S/R ist gegeben durch die Zahl der Signalelektronen nSignal zu
den auftretenden Rauschelektronen nRauschen. Folglich ergibt sich für S/R die Proportio-
nalität (Gl. A.27a). Wird der Quantenwirkungsgrad η durch eine technische Weiterent-
wicklung erhöht, verringert sich die ohnehin kurze Belichtungszeit somit kaum.
S
R
 nSignal
nRauschen
j v η (a) SR j ηw n2CCD 2 n2AV j η (b) (A.27)
Bei der Kossel- und Weitwinkel-Technik treten infolge der lichtschwächeren Interfe-
renzen sehr kleine Signale auf. Das Signal-Rausch-Verhältnis wird besonders von der
Anzahl der Rauschelektronen im CCD-Sensor nCCD und im Ausleseverstärker nAV be-
stimmt und ist hier direkt proportional zu η (Gl. A.27b). Der Quantenwirkungsgrad η
des verwendeten digitalen Detektors SensiCam (CCD-Chip wissenschaftlicher Güte1:
Sony ICX085AL) liegt bei einer Photonenwellenlänge λ  520 nm typischerweise bei
40%. Ein doppelter Quantenwirkungsgrad η würde die Integrationszeiten für Kossel-
Aufnahmen halbieren. Die Firma PCO verbesserte den genutzten Detektor und erhöhte
die Quanteneffizienz inzwischen auf 60%.
Durch Erhöhung der CCD-Chip-Fläche bzw. der Auflösung Zusätzlich kann man
bei erhöhter CCD-Chip-Auflösung Superpixel bilden, z. B. 2 i 2 Pixel. Indem man meh-
rere Pixel zusammenfaßt, sog. Binning, kann die Aufnahmezeit in Zukunft stark verrin-
gert werden. Verdoppelt man die Pixel-Auflösung des CCD-Chips in Breite und Höhe,
so verringert sich die Aufnahmezeit um einen Faktor vier, jeweils unter Beibehaltung
der vorherigen Auflösung. Die zukünftig gesteigerte Auflösung der CCD-Chips wird
den Einsatz der Kossel-Technik mehr und mehr erleichtern.
A.2.2. Erhöhung der Genauigkeit
Mithilfe von höheren CCD-Chip-Auflösungen Die Auswertegenauigkeit z. B. für die
Bestimmung von Gitterkonstanten steigt mit der Auflösung der verwendeten Detektoren.
CCD-Detektoren mit höchsten Auflösungen bietet beispielsweise die Firma BRUKER
1z.B. keine Pixelfehler
160
A.3. Simulationsprogramm KOPSKO
AXS [33] an. Die große CCD-Fläche macht sogar ein Objektiv unnötig, womit Abbil-
dungsfehler vermieden werden, die zu Ungenauigkeiten führen. Allerdings kosten diese
Systeme derzeit ca. das 10fache des verwendeten CCD-Detektors SensiCam der Firma
PCO (15.000 ä ), weswegen dies gegenwärtig unrealisierbar ist.
Vermöge einer anderen methodischen Vorgehensweise Eine Alternative zum bis-
herigen Vorgehen besteht darin, erst eine Übersichtsaufnahme mit der verfügbaren Auf-
lösung von 1280 i 1024 Pixel anzufertigen, dann die Aufnahmegeometrie insofern zu
ändern, daß man nur ein Detail hochaufgelöst aufnimmt. Eine andere Möglichkeit wäre,
anstatt eines Flächendetektors einen CCD-Liniendetektor höherer Auflösung zu verwen-
den. Diese Detektoren sind viel preisgünstiger und genügen für Präzisionsbestimmun-
gen der Gitterkonstanten. Zuvor geortete und ausgewählte Schnittpunkte bzw. Linien-
profile lassen sich auf diese Weise registrieren.
A.3. Simulationsprogramm KOPSKO
A.3.1. Kossel-Simulation
Tab. A.1.: Kristalldaten in KOPSKO am Beispiel von Kupfer
Kristalldaten [ Crystal Data ]
Kristallsystem: [ crystal system ] 4-tetragonal [ tetragonal ]
1-kubisch [ cubic ] 5-orthorhombisch [ orthorhombic ]
2-hexagonal [ hexagonal ] 6-monoklin [ monoclinic ]
3-rhomboedrisch [ rhombohedral ] 7-triklin [ triclinic ]
. . .
Cu Kossel-Simulation
1 Kristallsystem [ crystal system ]
Fm-3m(225) Raumgruppe(RG-Nummer) [ space group(SG-no.) ]
0.1540500000 [nm] Wellenlänge K Alpha1 [ wavelength K alpha1 ]
0.1544340000 [nm] Wellenlänge K Alpha2 [ wavelength K alpha2 ]
0.1392170000 [nm] Wellenlänge K Beta [ wavelength K beta ]
0.3614700000 [nm] Gitterkonstante a [ lattice constant a ](P)
Cu(Fe) Pseudo-Kossel-Simulation Fe-Strahlung
1 Kristallsystem [ crystal system ]
Fm-3m(225) Raumgruppe(RG-Nummer) [ space group(SG-no.) ]
0.1935970000 [nm] Wellenlänge K Alpha1 [ wavelength K alpha1 ](I)
0.1939910000 [nm] Wellenlänge K Alpha2 [ wavelength K alpha2 ](I)
0.1756530000 [nm] Wellenlänge K Beta [ wavelength K beta ](I)
0.3614700000 [nm] Gitterkonstante a [ lattice constant a ](P)
. . .
(P - Quelle: W.B. Pearson 1965; I - Quelle: International Table for Crystallography, Bd. C. 1995)
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PSfrag replacements
Eingabe der erwarteten Probenparameter:
Gitterkonstanten (a Ç b Ç c), angeregte Wellen-
länge (λ), Kornorientierung [hkl] etc.
Referenzkoordinatensystem
(für kubische Kristalle å Orthonormalsystem)
Transformation in sphärische Koordinaten: rÇ ϕ Ç χ
Rotation um Eulersche Raumwinkel zum Erreichen
der entsprechenden Orientierung
Auslöschungsregeln:
Reflex verboten?
Berechnung des Netzebenenabstandes dhkl
(für kubisches System dhkl Å a æèç h2 é k2 é l2 ê
halber Öffnungswinkel ϑ ÅÊë 90 ì;Æ θBhkl ê des Kossel-
Kegels mit Bragg-Gleichung θBhkl Å arcsin ë λ æ 2 í dhkl ê
finite Zahl von Vektoren ­Kihkl auf Kegelmantellinien,
Rotationsachsen um die Netzebenennormalen [hkl]
Projektion in die Detektorebene mit dem Skalierungs-
faktor ε unter Berücksichtigung der Probengeometrie
ja
nein
für jede Netzebene (hkl) berechne:
für jeden Interferenzvektor ­Kihkl führe aus:
Punkt der Kossel-Linie darstellen
nächster Vektor ­Kihkl
nächster millerscher Index (hkl)
Abb. A.1.: Vereinfachtes Struk-
togramm der Berechnungspro-
zedur für Kossel-Kegel zur Ver-
deutlichung dieses Algorithmus
des Programms KOPSKO
A.3.2. Simulation von Pseudo-Kossel-Aufnahmen
Tab. A.2.: Beispiel für die Probenbegrenzung eines Einkristalls (quadratisch 10 l 10 mm2)
Daten des Probenrandes eines Einkristalls
4 Zahl der Punkte des Kornbegrenzungspolygons
5 5 0 Koordinaten x y z des 1. Punktes (P1) [mm]
-5 5 0 Koordinaten x y z des 2. Punktes (P2) [mm]
-5 -5 0 . . .
5 -5 0
PSfrag replacements
P1P2
P3 P4
x
y
Einkristall
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Simulationsdaten für Polykristalle
Tab. A.3.: Datenfile mit Kornbegrenzungspolygonen für Polykristalle in KOPSKO
2 Zahl der Körner
Daten des Begrenzungspolygons Korn D1
29 Punktezahl des Kornbegrenzungspolygons
0.990 -1.833 0.000 Koordinaten x y z des 1. Punktes l 1000 [ ! m]
1.219 -0.740 0.000 Koordinaten x y z des 2. Punktes l 1000 [ ! m]
1.260 -0.271 0.000 Koordinaten x y z des 3. Punktes l 1000 [ ! m]
. . . . . .
0.646 -1.740 0.000 Koordinaten x y z des 29. Punktes l 1000 [ ! m]
Daten des Begrenzungspolygons Korn D2
8 Punktezahl des Kornbegrenzungspolygons
-0.281 -1.698 0.000 Koordinaten x y z des 1. Punktes l 1000 [ ! m]
-0.229 -1.010 0.000 Koordinaten x y z des 2. Punktes l 1000 [ ! m]
-0.563 -0.240 0.000 Koordinaten x y z des 3. Punktes l 1000 [ ! m]
-0.865 0.167 0.000 . . .
-1.260 0.313 0.000 . . .
-1.323 -1.552 0.000 . . .
-0.844 -1.594 0.000 . . .
-0.552 -1.583 0.000 . . .
Tab. A.4.: Beispiel für ein Korndatenfile zweier Kristallite im Programm KOPSKO
Korndaten
2 Zahl der Körner
Korn1 Bezeichnung des Korns
2.00000000000000E+0001 Phi [°]
2.50000000000000E+0001 Omega [°]
2.61799387799329E+0000 Delta [°]
Korn2 Bezeichnung des Korns
1.70000000000000E+0001 Phi [°]
2.72000000000000E+0001 Omega [°]
2.61799387799149E+0000 Delta [°]
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